
Pf^T "^^^WELTORGANISATION FDR GEISTIGES EIGENTUM 

* X Internationales Buro 

INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG OBER DIE 
INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS (PCT) 


(51) Internationale Patentklassifikation 6 : 
H01M 8/02, 8/24 


Al 


(11) Internationale Veroffentlichungsnummer: WO 98/33225 

30. Juli 1998 (30.07,98) 


(43) Internationales 

Veroffentlichungsdatum : 


(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/EP98/00479 

(22) Internationales Anmeldedatum: 29. Januar 1998 (29.01.98) 


(30) Prioritatsdaten: 

1 97 03 2 1 4. 1 29. Januar 1 997 (29.0 1 .97) DE 


(71) Anmelder (fur alle Bestimmungsstaaten ausser US): MAG- 

NET-MOTOR GESELLSCHAFT FUR MAGNETMO- 
TORISCHE TECHNIK MBH [DE/DE]; Petersbrunner 
Strasse 2, D-82319 Stamberg (DE). 

(72) Erfinder; und 

(75) Erfinder/Anmelder (nur fur US): KOSCHANY, Arthur 
[DE/DE]; Lindenberg 56, D-82343 Pocking (DE). 
SCHWESINGER, Thomas [DE/DE]; Zur Fahre 8, D-94356 
Kirchroth (DE). 

(74) Anwalt: KLUNKER, SCHMITT-NILSON, HIRSCH; Winzer- 
erstrasse 106, D-80797 Munchen (DE). 


(81) Bestimmungsstaaten: AL, AM, AT, AU, AZ, BA, BB, BG, 
BR, BY, CA, CH, CN, CU, CZ, DE, DK, EE, ES, FI. GB, 
GE, GH, GM, GW, HU, ID, IL, IS, JP, KE, KG, KP, KR, 
KZ, LC, LK, LR, LS, LT, LU, LV, MD, MG, MK, MN, 
MW, MX, NO, NZ, PL, PT, RO, RU, SD, SE, SG, SI, SK, 
SL, TJ, TM, TR, TT, UA, UG, US, UZ, VN, YU, ZW, 
ARIPO Patent (GH, GM, KE, LS, MW, SD, SZ, UG, ZW), 
eurasisches Patent (AM, AZ, BY, KG, KZ, MD, RU, TJ, 
TM), europaisches Patent (AT, BE, CH, DE, DK, ES, FI, 
FR, GB, GR, IE, IT, LU, MC, NL, PT, SE), OAPI Patent 
(BF, BJ, CF, CG, CI, CM, GA, GN, ML, MR, NE, SN, TD, 
TG). 


Veroffentlicht 

Mit internationalem Recherchenbericht. 

Vor Ablaufder fur Anderungen der Anspruche zugelassenen 

Frist. Verbffentlichung wird wiederholt falls Anderungen 

eintreffen. 


(54) Title: MEMBRANE-ELECTRODE UNIT WITH AN INTEGRATED WEAR RING, AND PRODUCTION PROCESS 

(54) Bezeichnung: MEMBRAN-ELEKTRODENEINHEIT MIT INTEGRIERTEM DICHTRAND UND VERFAHREN ZU IHRER 
HERSTELLUNG 


i 



(57) Abstract 

The invention relates to a membrane-electrode unit (1) with an integrated wear ring for fuel cells provided with a polymer electrolyte 
membrane (2), the anode (3) being mounted on one face thereof and the cathode on the other face (4). The unit (1) is made of a multilayer 
material containing both anode and cathode material, between which is inserted the material of the polymer electrolyte membrane, from 
which fragments of appropriate size are separated, while in said fragments, the both sides of the membrane are entirely covered by the 
electrodes. On the periphery of the fragment is mounted a wear ring (5) in such a way that the latter (5) passes through a peripheral area 
(6\ T) of at least one electrode (3, 4) and adheres to that membrane portion which is adjacent to the peripheral area, and/or to the front 
faces of at least one electrode and the membrane. 


»: <WO 9833225A1_L> 
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(57) Zusammenfassung 

Eine Membran-Elektrodeneinheit (1) mit integriertem Dichtrand fur eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer 
Polymerelektrolytmembran (2), einer an einer Oberflache der Membran angeordneten Anode (3) und einer an der anderen Oberflache 
der Membran angeordneten Kathode (4) wird hergestellt aus einem Schichtmaterial aus Anodenmaterial, Kathodenmaterial und dazwischen 
angeordnetem Polymerelektrolytmembran-Material, von dem Stiicke geeigneter GroBe abgetrennt werden, wobei in den abgetrennten Stiicken 
die Membran an beiden Seiten vollstandig von den Elektroden bedeckt ist. Am Umfang des TeilstUcks wird ein Dichtrand (5) dergestalt 
ausgebildet, daB der Dichtrand (5) einen Randbereich (6\ 7*) mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt und an dem dem Randbereich 
benachbarten Bereich der Membran haftet und/oder der Dichtrand an den Stirnflachen mindestens einer der Elektroden und den Stirnflachen 
der Membran haftet. 
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MEMBRAN-ELEKTRODENEINHEIT MIT 
1NTEGRIERTEM DICHTRAND UND VERFAHREN 
ZU fflRER HERSTELLUNG 


Die vorliegende Erfindung betrifft eine Membran-Elektrodeneinheit fur 
eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer Polymerelek- 
trolytmembran, einer an einer Oberflache der Membran angeordneten 
Anode und einer an der anderen Oberflache der Membran angeordneten 
Kathode, sowie ein Verfahren zur Herstellung der Membran-Elektroden- 
einheit. 

Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzellen, wie sie ublicherweise zur 
Erzeugung von elektrischem Strom verwendet werden, enthalten eine 
Anode, eine Kathode und eine dazwischen angeordnete Ionenaus- 
tauschermembran. Eine Mehrzahl von Brennstoffzellen bildet einen 
Brennstoffzellenstapel, wobei die einzelnen Brennstoffzellen durch als 
Stromsammler wirkende bipolare Platten voneinander getrennt werden. 
Die anodenseitige bipolare Platte einer Zelle ist dabei gleichzeitig die 
kathodenseitige bipolare Platte der Nachbarzelle. Zur Erzeugung von 
Elektrizitat wird ein Brenngas, z.B. Wasserstoff, in den Anode nbereich 
und ein Oxidationsmittel, z.B. Luft oder Sauerstoff, in den Kathodenbe- 
reich eingebracht. Anode und Kathode enthalten in den mit der Polymer- 
elektrolytmembran in Kontakt stehenden Bereichen jeweils eine Katalysa- 
torschicht. In der Anodenkatalysatorschicht wird der Brennstoff unter 
Bildung von Kationen und freien Elektronen oxidiert, in der Kathoden- 
katalysatorschicht wird das Oxidationsmittel durch Aufnahme von Elek- 
tronen reduziert. Alternativ konnen die beiden Katalysatorschichten auch 
an den entgegengesetzten Seiten der Membran aufgebracht werden. Die 
Struktur aus Anode, Membran, Kathode und den entsprechenden Kataly- 
satorschichten wird als Membran-Elektrodeneinheit bezeichnet. Die 
anodenseitig gebildeten Kationen wandern durch die lonenaustauscher- 
membran zur Kathode und reagieren mit dem reduzierten Oxidations- 
mitteL wobei, wenn Wasserstoff als Brenngas und Sauerstoff als Oxida- 
tionsmittel verwendet werden, Wasser entsteht. Die bei der Reaktion von 


Brenngas und Oxidationsmittel entstehende Warme wird mittels Kuhlung 
abgefuhrt. Zur besseren Verteilung der Reaktionsgase sowie gegebenen- 
fails zur Stutzung der Membranelektrodeneinheit konnen zwischen Elek- 
troden und bipolaren Platten Gasfuhrungsstrukturen, z.B. Gitternetze, 
vorgesehen werden. 

Nach dem Einbau in eine Brennstoffzelle steht die Membran-Elektroden- 
einheit anodenseitig mit dem Brenngas und kathodenseitig mit dem 
Oxidationsmittel in Kontakt. Die Polymerelektrolytmembran trennt die 
Bereiche, in denen sich Brenngas bzw. Oxidationsmittel befindet, von- 
einander. Um zu verhindern, daB Brenngas und Oxidationsmittel direkt 
miteinander in Kontakt kommen konnen, was explosionsartige Reaktio- 
nen hervorrufen konnte, muB eine verlassliche Abdichtung der Gasraume 
voneinander gewahrleistet sein. Hierbei stellt insbesondere die Ab- 
dichtung gegen das Brenngas Wasserstoff, das hervorragende Diffusions- 
eigenschaften besitzt, ein Problem dar. 

Um zu verhindern, daB in der Brennstoffzelle entlang den Randern der 
Membran ein Gasaustausch stattfinden kann, geht man her- 
kommlicherweise folgendermaBen vor: bei der Herstellung her- 
kommlicher Membran-Elektrodeneinheiten werden die Abmessungen fur 
Membran und Elektroden so gewahlt, daB bei dem sandwichanigen 
Anordnen der Membran zwischen den Elektroden die Membran an jeder 
Seite ein gutes Stuck uber die Flache der Elektroden hinausragt. Die 
herkommliche Membran-Elektrodeneinheit weist also eine Membran auf, 
deren Randbereiche nicht von Elektrodenmaterial bedeckt sind. Um den 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheit werden auf beiden Seiten der 
Membran flache Dichtungen, z.B. aus gerecktem PTFE, angebracht, die 
die iiberstehenden Bereiche der Membran bedecken. Bei einer quadrati- 
schen Membran-Elektrodeneinheit beispielsweise werden beidseitig der 
Membran quadratische Rahmen dergestalt aufgepreBt und/oder verklebt, 
daB sie die iiberstehenden Bereiche der Membran mindestens zum Teil 
bedecken. Diese herkommlichen Membran-Elektrodeneinheiten haben 
zum einen den Nachteil, daB sie recht aufwendig in ihrer Herstellung 
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sind, da Anode, Kathode und Membran jeweils separat zugeschnitten 
vverden und anschlieBend fur jede einzelne Membran-Elektrodeneinheit 
pafigenau zusammengesetzt vverden miissen. Eine preisgiinstige Herstel- 
lung von Membran-Elektrodeneinheiten als Quadratmeterware ist nicht 
5 moglich. Ebenso miissen die Dichtungen separat zugeschnitten und dann 

pafigenau angebracht werden. 

Ein weiterer Nachteil der herkommlichen Membran-Elektrodeneinheiten 
zeigt sich beim Einbau in eine Brennstoffzelle. In der Brennstoffzelle 
muB mindestens auf der Anodenseite zwischen Membran-Elektroden- 
einheit und der die Zelle begrenzenden Bipolarplatte ein gasdichter 
Raum ausgebildet werden. Ublicherweise wird hier mit Dichtungsringen 
oder -Streifen zwischen Membran-Elektrodeneinheit und bipolarer Platte 
gearbeitet, wobei jeweils mehrere Zellen in Reihe zusammengespannt 
werden und eine gemeinsame Brenngaszufuhr erhalten. Erst beim Zu- 
sammenspannen werden die gasdichten Raume ausgebildet. Tritt ein 
Leek auf, ist dieses schwer lokalisierbar, und es kann auch nicht eine 
Zelle allein, sondern nur die zusammengespannte Einheit, in der das 
Leek auftritt, entfernt werden. Dies ist mit erheblichem Arbeitsaufwand 
und Ausfall an Brennstoffzellen-Nutzungsdauer verbunden. 

Gelegentlich wird darauf verzichtet, die Membran-Elektrodeneinheit mit 
einem aufgepreBten Dichtrahmen zu versehen. Das Abdichten geschieht 
dann beim Einbau in eine Brennstoffzelle, indem zwischen dem nicht 
25 von Elektrodenmaterial bedeckten Teil der Membran und der angrenzen- 

den Bipolarplatte ein Dichtring mit eingespannt wird. In beiden Fallen 
ergibt sich hierbei ein Spalt zwischen Elektrodenmaterial und Dichtung, 
was die Anordnung empfindlich gegeniiber mechanischen Verletzungen 
macht, insbesondere bei diinnen oder sproden Membranen. AuBerdem 
30 besteht die Gefahr, daB die Membran-Elektrodeneinheit nicht vollig eben 

eingespannt wird, so daB die Membran mit dem metallischen 
Stromableiter in Kontakt kommt. Dabei kann das Metall von einer 
sauren Membran teilweise geiost werden. Die Metallionen treten in die 
Membran ein, wodurch deren Leitfahigkeit leidet. 
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Die vorliegende Erfindung erlaubt es, die oben angefiihrten Nachteile zu 
iiberwinden. 


Aufgabe der Erfindung ist es, eine Membran-Elektrodeneinheit fur eine 
5 Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle bereitzustellen, die an 

mindestens einer Seite dergestalt mit einer Bipolarplatte verbunden 
werden kann, dafi zwischen Membran und Bipolarplatte ein gasdichter 
Raum ausgebildet wird. 

10 Aufgabe der Erfindung ist es aufierdem, eine Membran-Elektrodeneinheit 

bereitzustellen, bei der die Anordnung Membran-Elektrodeneinheit/Bi- 
polarplatte separat auf Gasdichtheit gepriift werden kann. 

Aufgabe der Erfindung ist es ferner, ein einfaches, kostengiinstiges 
15 Verfahren zur Herstellung derartiger Membran-Elektrodeneinheiten 

bereitzustellen. 


Die Aufgaben werden gelost durch die Membran-Elektrodeneinheit 
gemaB Anspruch 1 und das Verfahren zur Herstellung der Membran- 
20 Elektrodeneinheit gemaB Anspruch 14. 

Bevorzugte Weiterbildungen der Erfindung sind in den jeweiligen Unter- 
anspriichen angegeben. 

25 Erfindungsgemafi werden zur Herstellung der Membran-Elektrodenein- 

heit nicht Anode, Kathode und Membran separat zugeschnitten und die 
einzelnen Teile dann miteinander verbunden, sondern es wird ein 
Schichtmaterial aus Anodenmaterial, Kathodenmaterial und dazwischen- 
liegendem Membranmaterial hergestellt, beispielsweise mittels eines 

30 Walzverfahrens entsprechend den bei der Papierherstellung verwendeten. 

Dabei erhalt man Quadratmeterware, aus der die einzelnen Membran- 
Elektrodeneinheiten in einem Arbeitsgang in der gewiinschten GroBe 
ausgeschnitten, ausgestanzt oder anderweitig abgetrennt werden konnen. 
Eine so erhaltene Membran-Elektrodeneinheit enthalt, abgesehen von der 
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Stirnflache, keine freie Membranflache, vielmehr wird die Membran an 
beiden Oberflachen vollstandig von Anodenmaterial bzw. Kathoden- 
material bedeckt. Falls gewunscht, konnen in der Membran-Elektroden- 
einheit Durchfuhrungen ausgebildet werden, ebenfalls in einem Arbeits- 


Die zur Herstellung der erfindungsgemafien Membran-EIektrodeneinheit 
verwendeten Membranen, Elektroden und Katalysatoren an sich konnen 
konvencionelle Materialien sein, wie sie iiblicherweise fur entsprechende 
Zwecke eingesetzt werden. Als Elektroden, d.h. Anoden und Kathoden, 
kommen beispielsweise Diffusionselektroden aus Kohlepapier Oder 
graphitisierten Geweben in Frage, die einen Katalysator enthalten, der 
parallel und auch senkrecht zur Elektrodenflache beliebig verteilt sein 
kann. Anstelle von Kohlepapier oder graphitisierten Geweben konnen 
aber auch Kohlefaservliese verwendet werden. Als Katalysator kann 
beispielsweise Platin auf Kohlenstoff verwendet werden. Die Elektroden 
konnen nur die Katalysatorschicht, einen Teil der Diffusionsschicht oder 
die gesamte Diffusionsschicht enthalten. Alternativ kann der Katalysator 
auch auf den Oberflachen der Membran angebracht sein. Als 
Membranen werden vorteilhaft die tiblichen ionenleitenden Polymere, 
beispielsweise Nafion oder ein sulfoniertes Polyetheretherketonketon 
(PEEKK, erhaltlich von Hoechst), verwendet. 

Die Membran-Elektrodeneinheiten in Form - von Quadratmeterware 
konnen hergestellt werden unter Verfahrensbedingungen wie die kon- 
ventionellen, einzelnen Membran-Elektrodeneinheiten. Im Falle der 
Erfindung werden je eine Bahn aus Elektrodenmaterial an jeder Ober- 
flache einer Bahn einer in ihrer H + -Form vorliegenden Polymerelek- 
trolytmembran angeordnet und anschliefiend bevorzugt bei Drucken von 
etwa 30 bar bis zu 500 bar und Temperaturen bis zu 250°C aufgewalzt. 
Typisch sind Driicke zwischen etwa 80 und 250 bar und Temperaturen 
zwischen etwa 80 und 120° C. Wenn das Elektrodenmaterial die kataly- 
tisch aktive Schicht enthalt, muG es dergestalt auf die Membran aufge- 
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walzt werden, dafi die katalytisch aktive Schicht in Kontakt mit der 
Membran ^teht. 

Alternativ kann auch zuerst eine Elektrode und in einem zweiten 
Arbeitsgang die zweite Elektrode aufgebracht werden. 

Aus diesem Membran-Elektroden-Schichtmaterial werden in einem 
Arbeitsgang Membran-Elektrodeneinheiten in der gewiinschten Grofie 
zugeschnitten, und zumindest um den Umfang einer jeden Membran- 
Elektrodeneinheit wird ein Dichtrand ausgebildet, der die Membran und 
die Elektrode bzw. die Elektroden gasdicht miteinander verbindet und 
der aufierdem gasdicht mit einer Bipolarplatte verbunden werden kann. 
Der hierin verwendete Begriff "Membran-Elektrodeneinheit'' im Sinne 
der Erfindung bezeichnet also Schichtmaterialstucke aus Anoden-, 
Kathoden- und Membranmaterial ohne oder mit Dichtrand, wobei abge- 
sehen von der Stirnflache im wesentlichen keine nicht von Elektroden- 
material bedeckte Membranflache vorhanden ist. Der Dichtrand wird 
hergestellt, indem man ein Dichtmittel, beispielsweise einen Kunststoff 
oder ein Gemisch von Kunststoffen, in Randbereiche der Elektroden am 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheit eindringen lafit, so dafl die 
Poren der Elektroden im wesentlichen gefullt werden und kein Gas mehr 
durchlassen. Der Kunststoff, bevorzugt ein Thermoplast oder ein aus- 
hartbarer, flussiger Kunststoff von niedriger Viskositat kann durch 
Kapillarwirkung in die Elektroden eindringen und anschlieBend ausge- 
hartet werden, oder es kann Kunststoff in flussiger Form, d.h. ge- 
schmolzen, unausgehartet oder in einem Losungsmittel gelost, mit der 
Elektrode, gegebenenfalls durch Anwendung des erforderlichen Drucks 
(bevorzugt bis etwa 200 bar) und/oder erhohter Temperatur in einer 
geeigneten Vorrichtung verprefit werden, und die Poren der Elektrode 
auf diese Weise gefullt werden. Gegebenenfalls kann vorher evakuiert 
werden, um Luft aus den Poren zu entfernen und so das Eindringen des 
Dichtmittels zu erleichtern. Bevorzugte Kunststoffe sind Polyethylene, 
Polypropylene und Polyamide sowie Epoxidharze, Silicone und 
Polyesterharze. Z weeks besserer Benetzung der von Kunststoff zu durch- 
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dringenden Randbereiche der Elektroden konnen diese vor der Be- 
handlung mit Kunststoff mit einem Losungsmittel fur den Kunststoff 
benetzc oder an der Oberflache angefrast werden. Auch ein teilweises 
Oxidieren der entsprechenden Bereiche der Kohlenstoffmaterialien der 
Elektroden kann vorteilhaft sein. 

Der so urn den Umfang der Membran-Elektrodeneinheit ausgebildete 
Dichtrand verhindert ein Austreten von Reaktionsgasen aus den Elek- 
troden "radial" nach auflen durch "Verstopfen" der Gaswege im Randbe- 
reich der Elektroden und sorgt auBerdem fur eine gasdichte Verklebung 
und Anhaftung des Randbereichs der Elektroden mit dem angrenzenden 
Membranbereich. 

Derartige Dichtungen konnen in alien Bereichen der Membran-Elek- 
trodeneinheit ausgebildet werden, in denen Rander auftreten, z.B. auch 
bei Durchfuhrungen durch die aktiven Flachenbereiche der Membran- 
Elektrodeneinheit, wie sie haufig notig sind zur Zuleitung von Gasen, 
Wasser oder fur Spannschrauben. 

Alternativ kann ein Dichtrand ausgebildet werden, indem man um den 
Umfang der Membran-Elektrodeneinheiten an deren im wesentlichen 
biindig abschlielienden Stirnseiten einen Dichtrahmen anbringt, bzw. 
Durchfuhrungen ganz oder teilweise mit einem Dichtrahmen auskleidet. 
Als Material fur den Dichtrahmen kommen bevorzugt Kunststoffe oder 
Kunststoffgemische in Frage, insbesondere Thermoplaste wie 
Polyethylene, Polypropylene und Polyamide, oder aushartbare Kunst- 
stoffe wie Epoxidharze, Silicone oder Polyesterharze. Der Dichtrahmen 
wird so angebracht, dali er sich fest mit den Stirnflachen der Membran 
oder den Stirnflachen von mindestens einer Elektrode und Membran 
verbindet und gasdicht an ihnen haftet. 

Die erfoderlichen Durchfuhrungen konnen auch unmittelbar im 
Dichtrand selbst vorgesehen werden. 
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Auch Mischformen zwischen beiden Dichtrand varianten, d.h. 
Dichtrander, die teilweise innerhalb des Elektrodenmatefials und teil- 
weise an den Stirnseiten ausgebildet sind, sind moglich. 

5 Die am Umfang und ggf. an Durchfuhrungen abgedichteten Membran- 

Elektrodeneinheiten konnen nun mit bipolaren Platten verbunden werden. 
In der Regel diirfen bipolare Platten nicht direkt auf den Elektroden 
aufliegen, sondern es muB zwischen Elektrode und bipolarer Platte ein 
freier Raum verbleiben, in dem eine Gasfuhmngsstruktur, z.B. ein Netz, 

10 zur besseren Verteilung von Reaktionsgasen iiber die Oberflache der 

Elektrode vorgesehen werden kann. Dieser freie Raum kann dadurch ge- 
schaffen werden, indem man den Dichtrand nicht btindig mit der Elek- 
trodenoberflache abschlieflen laBt, sondern ihn iiber die Elektrodenober- 
flache iiberstehend ausbildet, Bei Elektroden mit uberstehendem 

15 Dichtrand kann eine ebene bipolare Platte mit dem Dichtrand verbunden, 

z.B. gasdicht verklebc werden, oder im Brennstoffzellenstapel unter 
permanentem Druck angepreflt und damit gasdicht werden. SchlieBt der 
Dichtrand biindig mit der Elektrodenoberflache ab. kann eine bipolare 
Platte verwendet werden, die in dem Bereich, in dem die Gasfuhrungs- 

20 struktur angebracht werden soil, dunner ausgebildet ist als in dem Be- 

reich, der mit dem Dichtrand der Membran-Elektrodeneinheit gasdicht 
verbunden wird. Bipolare Platten, die eine integrierte Gasfiihrungs- 
struktur enthalten, z.B. Graphitplatten mit eingefrasten Rillen, erfordern 
ebenfalls keine iiberstehenden Dichtrander. 

25 

Die erfindungsgemafle Abdichtung der Membran-Elektrodeneinheit ist 
generell fur aile Reaktionsgase anwendbar. Mit besonderem Vorteil kann 
sie jedoch an der Wasserstoff-Seite einer Brennstoffzelle eingesetzt 
werden, da Wasserstoff zum einen sehr gut diffundiert und daher die 
30 groBten Probleme bei der Abdichtung bereitet, und zum anderen sehr 

reaktiv ist und im Falle eines Leeks erhebliche Schwierigkeiten 
auftreten. 
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Die Ausbildung eines Dichtrandes durch Einbringen eines Dichtmittels in 
die Elekrodenrandbereiche sowie die Abdichtung von Durchfuhrungen 
durch Einbringen eines Dichtmittels in die die Durchfuhrungen um- 
gebenden Elektrodenbereiche ist grundsatzlich bei jeder Membran-Elek- 
i trodeneinheit mit porosen Elektroden moglich, unabhangig davon, ob ein 

biindiger StirnseitenabschluB vorliegt. Insbesondere ist auch die er- 
findungsgemaBe Abdichtung von Durchfuhrungen moglich, unabhangig 
davon, welche Art von Dichtung fur den auBeren Umfang der Membran- 
Elektrodeneinheit gewahlt wird. 

Besonders vorteilhafte Ausfuhrungsformen der Erfindung werden anhand 
der nachstehenden Figuren erlautert. 


In den Zeichnungen zeigen: 

15 

Fig. 1 einen Querschnitt durch eine erfindungsgemaBe Membran- 
Elektrodeneinheit, noch ohne Dichtrand, 

Fig. 2 eine Aufsicht auf eine erfindungsgemaBe Membran-Elektroden- 
20 einheit, 


Fig. 3 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB 
dem Stand der Technik, 


25 Fig. 4 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 

Dichtrand und Durchfuhrung gemaB einer Ausfiihrungsform der 
Erfindung, 

Fig. 5 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
30 Dichtrand, Durchfuhrung und bipolarer Platte gemaB einer 

Ausfiihrungsform der Erfindung, 

Fig. 6 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand gemaB einer anderen Ausfiihrungsform der Er- 
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Fig. 7 
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Fig. 8 

10 

Fig. 9 

15 

Fig. 10 einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemafl 
der Erfindung mit Durchfiihrungen im Dichtrand, 

20 Fig. 11 eine Draufsicht auf eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB der 

Erfindung mit Durchfiihrungen im Dichtrand 

Fig. 12 einen Querschnitt durch eine in einen Brennstoffzellenstapel 
eingebaute Brennstoffzelle mit erfindungsgemalier Membran- 
25 Elektrodeneinheit. 

Membran-Elektrodeneinheiten 1 bestehen aus einer Membran 2, einer an 
einer Oberflache der Membran angebrachten Anode 3 und einer an der 
anderen Oberflache der Membran angebrachten Kathode 4. Die der 
30 Membran zugewandten Seite der Elektroden enthalt jeweils Katalysator. 

Bei konventionellen Membran-Elektrodeneinheiten, wie sie in Fig. 3 
gezeigt sind, besitzen Anode 3 und Kathode 4 gleiche Abmessungen, 
wahrend die Membran 2 deutlich groBer ist, so dafi beim Laminieren 
Membran-Randbereiche 25 entstehen, die nicht von porosem Elektroden- 
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findung, in Kombination mit beidseitig angebrachten bipolaren 
Platten, 

einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit mit 
Dichtrand gemaB einer weiteren Ausfuhrungsform der Er- 
findung in Kombination mit einseitig angebrachter bipolarer 
Platte, 

einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemali 
der Erfindung mit iiberstehenden, mit bipolaren Platten ver- 
bundenen Dichtrandern, 

einen Querschnitt durch eine Membran-Elektrodeneinheit gemaB 
der Erfindung mit biindigen, mit bipolaren Platten verbundenen 
Dichtrandern, 
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material bedeckt sind und an denen Dichtungen angebracht werden 
konnen. Allerdings schlieBt ein derartiger Aufbau einfache und schnelle 
Herstellungsverfahren aus. 

ErfindungsgemaB konnen Membran-Elektrodeneinheiten einfach und 
schnell hergestellt werden, indem man groBflachige Stiicke Oder Bahnen 
aus Membran-Elektrodeneinheitmaterial herstellt und dieses dann in 
einzelne Membran-Elektrodeneinheiten der gewiinschten GroBe aufteilt. 
Die so erhaltene einzelne Membran-Elektrodeneinheit weist allerdings, 
wie aus Fig. 1 ersichtlich ist, auBer der Stirnflache keine Membranflache 
auf, die nicht von Elektrodenmaterial bedeckt ist. Konventionelle 
Dichtungen konnen daher aufgrund der Porositat der Elektroden nicht 
angebracht werden. 

ErfindungsgemaB wird die Membran-Elektrodeneinheit 1 mit an den 
Stirnflachen biindigem AbschluB von Membran 2, Anode 3 und Kathode 
4 dadurch abgedichtet, daB man ein Dichtmittel, beispielsweise einen 
Kunststoff, in einen Randbereich 6' der Anode 3 und einen Randbereich 
7' der Kathode 4 eindringen laBt. Die Randbereiche 6' und 7' definieren 
lediglich die Bereiche, in die das Dichtmittel eindringen soil. Das Dicht- 
mittel fullt die Poren der porosen Elektroden und vermittelt eine gas- 
dichte Haftung an der Membran. Ein Austria von Reaktionsgasen in 
molekularer Form in "radialer" Richtung aus den Elektroden heraus Oder 
ein Austria entlang den Grenzflachen zwischen Elektroden und 
Membran wird damit verhindert. 

Der Dichtrand 5 der erfindungsgemafien Membran-Elektrodeneinheit 
kann hinsichtlich Form und Abmessungen unterschiedlich ausgebildet 
sein. Fig. 4 zeigt eine Membran-Elektrodeneinheit, bei der der anoden- 
seitige Teil 6 des Dichtrands 5, d.h. der in den Randbereich 6' der 
Anode eindringende Bereich des Dichtrands 5, biindig mit der membran- 
abgewandten Oberflache der Anode 3 abschlieBt, wahrend der kathoden- 
seitige Teil 7 des Dichtrands 5, d.h. der in den Randbereich 7' der 
Kathode eindringende Bereich des Dichtrands 5, einen Bereich 9 enthalt. 
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der iiber die membranabgewandte Oberflache der Kathode 4 iibersteht. 
Die Membran-Elektrodeneinheit enthalt aufierdem eine DurchfQhrung 28 
mit einem Dichtrand 5\ d.h. anodenseitigem Dichtrand 26 und 
kathodenseitigem Dichtrand 27. Der kathodenseitige Teil 27 des 
Dichtrands 5' steht iiber die membranabgewandte Oberflache der 
Kathode iiber. Bei der in Fig. 4 gezeigten Ausfiihrungsform gehen so- 
wohl Durchfiihrung 28 als audi Dichtrand 5' durch die gesamte Mem- 
bran-Elektrodeneinheit 1 hindurch. Auch in die Membran 2 ist Dicht- 
mittel eindiffundiert. Durchfiihrung und/oder Dichtrand konnen jedoch 
auch in einer Elektrode enden. Beispielsweise kann durch eine in der 
Anode teilweise dichtrandfreie DurchfQhrung Wasserstoff zur Anode 
gebracht werden und in sie hineindiffundieren. Alternativ kann die 
Durchfiihrung auch im Dichtrand integriert sein, wie nachfolgend noch 
naher ausgefuhrt werden wird. 

Fig. 2 zeigt eine Aufsicht auf die Ausfuhrungsform gemaB Fig. 4 von 
der Kathodenseite her. Die hier dargestellte Membran-Elektrodeneinheit 
ist quadratisch. Sie kann jedoch auch jede beliebige andere Form haben. 
Wie aus Fig. 2 ersichtlich wird, ist die Kathode an ihrem gesamten 
Umfang und an der Durchfiihrung 28 abgedichtet und enthalt innerhalb 
des iiberstehenden Bereichs 9 des Dichtrands einen freien Kathodenbe- 
reich 13. Ein derartiger freier Bereich erlaubt es, an der entsprechenden 
Elektrode Gasfuhrungsstrukturen anzubringen, wie sie bei der Ver- 
wendung von Reaktionsgasen mit massigen Diffusionseigenschaften oder 
starker Verdiinnung durch Inertgase in der Regel erforderlich sind. Bei 
der Verwendung von Wasserstoff, der iiber ausgezeichnete Diffusions- 
eigenschaften verfugt, kann haufig auf eine Gasfuhrungsstruktur ver- 
zichtet werden. An der Anodenseite ist es daher bei der Verwendung 
von H 2 als Brenngas moglich, die die Brennstoffzelle abschlieBende 
bipolare Platte ohne Zwischenschaltung einer Gasfuhrungsstruktur direkt 
auf die Anode 3 aufzusetzen, so dafi der anodenseitige Teil 6 des 
Dichtrands 5 hier biindig mit der Anodenoberflache abschliessen kann, 
wie in Fig. 4 gezeigt. 
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Fig. 5 zeigt eine erfindungsgemaBe Membran-Elektrodeneinheit 1, die 
anodenseitig eine bipolare Platte 14 aufweist. Die bipolare Platte 14 ist 
gasdicht mit den iiberstehenden Bereichen 8 des Dichtrands verbunden, 
z.B. verklebt, so daJi zwischen Membran 2, anodenseitigem Dichtrand 6 
und bipolarer Platte 14 ein gasdichter Raum gebildet wird. Die Ver- 
klebung erfolgt dabei bevorzugt durch das Dichtmittel selbst. Membran- 
Elektrodeneinheit und bipolare Platte 14 enthalten eine Durchfuhrung 28 
bzw. 24 fur Brenngas zur Zuleitung bzw. Abfuhrung von Brenngas. 
Zwischen bipolarer Platte 14, Anode 3 und den iiberstehenden Bereichen 
8 des Dichtrands ist Raum fur eine Gasfuhrungsstruktur 18, 
beispielsweise ein Gitternetz. Bei der in Fig. 5 gezeigten Ausfiihrungs- 
form ist um die Durchfuhrung 28 ein Dichtrand 5' ausgebildet, der liber 
die membranabgewandte Oberflache der Anode ebensoweit iibersteht wie 
der am Umfang der Mernbran-Elektrodeneinheit ausgebildete Dichtrand 
5. Die bipolare Platte 14 wird so durch den Dichtrand 5' zusatzlich 
abgestutzt. Der durch die Durchfuhrung 28 stromende Wasserstoff tritt 
zum Teil durch eine Offnung 23 im Dichtrand 5' in die Gasfuhrungs- 
struktur 18 der Brennstoffzelle ein, zum Teil wird er durch die Durch- 
fuhrung 24 in der bipolare n Platte 14 zur Nachbarzelle weitergeleitet. 
Eine derartige Einleitung von Wasserstoff (oder anderen Gasen) ist auch 
moglich, wenn die Durchfuhrung in den Dichtrand 5 am Umfang der 
Membran-Elektrodeneinheit integriert ist. 

Dasselbe ist fur die Oxidationsmittelzufuhr an der Kathode moglich. 

Zur Ausbildung des Dichtrandes 5 kann ein beliebiges Dichtmittel ver- 
wendet werden, das in der Lage ist, in die Poren der Elektrodenrandbe- 
reiche einzudringen, unter den Betriebsbedingungen einer Brennstoffzelle 
im wesentlichen unverandert dort zu verbleiben und eine Barriere gegen 
den Austria von Reaktionsgasen zu bilden. Geeignet sind insbesondere 
aushartbare Kunststoffe und Kunststoffe, die unter Anwendung von 
erhohter Temperatur und/oder Druck gegebenenfalls nach vorherigem 
Evakuieren in definierten Bereichen in die Poren der Elektroden ein- 
dringen konnen. 
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Zur Ausbildung des Dichtrands wird .beispielsweise ein in der passenden 
GroBe zugeschnittenes oder ausgestanztes Stiick eines Membran-Elek- 
trodenmaterials in eine VerguBform eingelegt, wobei die Bereiche der 
Elektroden, an denen kein Dichtrand ausgebildet werden soil sowie ggf. 
die Bereiche, in denen Durchfuhrungen vorgesehen sind, von der 
VerguBform abgegrenzt werden. Darin kann Kunststoff in fliissiger 
Form, z.B. ein durch Warme verflussigter Thermoplast, eingefiillt und 
durch Anwendung von Druck, bevorzugt bis ca. 200 bar, an den nicht 
abgegrenzten Bereichen der Elektroden in die Poren der Elektroden 
gepreBt werden. Je nach dem, ob es gewunscht ist, Dichtrander mit 
biindigem AbschluB mit den Elektrodenoberflachen oder Dichtrander, die 
iiber die Elektrodenoberflachen iiberstehen, zu erhalten, muB die Aus- 
bildung des Formwerkzeugs entsprechend gewahlt werden. 

Bei Membran-Elektrodeneinheiten gangiger Abmessungen (ca. 3 cm 2 bis 
1.600 cm 2 ) ist es giinstig, Dichtrander mit einer Breite von 
naherungsweise 0,3 cm bis 1 cm, typischerweise 0,5 cm, vorzusehen. 
Die Hohe der gegebenenfalls (iberstehenden Bereiche des Dichtrands 
richtet sich nach der Dicke der GasfQhrungsstruktur, die an der Elek- 
trode angebracht werden soil. 

Alternativ zum Einbringen bzw. Einpressen eines durch erhohte 
Temperatur verfliissigten Kunststoffs unter Druck in die Poren der 
Elektroden kann auch ein aushartbarer fliissiger Kunststoff von niedriger 
Viskositat verwendet werden, der auf Grund der Kapillarwirkung in die 
Poren in den Randbereichen der Elektroden eindringt und anschlieflend 
ausgehartet wird. 

Geeignete aushartbare Kunststoffe sind insbesondere Epoxidharze, 
Silicone und Polyesterharze, geeignete Thermoplaste sind insbesondere 
Polyethylene, Polypropylene und Poly amide. 
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Im folgenden wird ein Beispiel zur Herstellung einer erfindungsgemafien 
Membran-Elektrodeneinheit 1 beschrieben. 

Ein Membran-Elektrodenmaterial, das besteht aus einer Membran Gore 
Select der Firma Gore & Associates, Inc., einer Kathode nach der 
Patentanmeldung P 19 544 323.3 der Firma Magnet Motor GmbH und 
einer konventionellen Anode, wird auf eine Grofie von etwa 90 x 50 mm 
zugeschnitten. Bei der Kathode nach der genannten Patentanmeldung 
handelt es sich um eine Gasdiffusionselektrode aus einem 
Kohlefaservlies, das mit RuB und Poiytetrafluorethylen 
(Massenverhaltnis hier 5:1) im wesentlichen homogen impragniert ist, 
und einer katalytisch aktiven Schicht. Der hier verwendete Katalysator 
ist Platin auf Kohlenstoff. Die Membran ist vollstandig von den 
Elektroden bedeckt. Die zugeschnittene Membran-Elektrodeneinheit wird 
in eine VerguBform eingelegt, deren Grundflache an ihrem Umfang auf 
einer Breite von etwa 5 mm um etwa 0,3 mm abgesenkt ist. Die 
Membran-Elektrodeneinheit liegt also an ihrem Randbereich nicht direkt 
auf der Grundflache der VerguBform auf. Auf die Membran- 
Elektrodeneinheit wird eine Platte aus Edelstahl aufgelegt, die eine der 
Grundplatte entsprechende, hinsichtlich der Anordnung zur Membran- 
Elektrodeneinheit jedoch spiegelbildliche Form aufweist. Die Membran- 
Elektrodeneinheit ist also auch an ihrer anderen Oberflache in einem 
etwa 5 mm breiten Randbereich nicht in direktem Kontakt mit der 
VerguBform. Anstelle der Grund- und Abdeckplatte konnen bipolare 
Platten verwendet werden, so daB die Membran-Elektrodeneinheit bei 
der Ausbildung des Dichtrandes gleichzeitig mit den bipolaren Platten 
verklebt wird. In der Form sind Bohrungen zum Einbringen von 
Kunststoff vorgesehen, durch die die freien Volumina der VerguBform 
mit dem Epoxidharz Korapox 439 der Firma Kommerling (Deutschland) 
oder dem Zweikomponentenlack CFM 340 auf DD-Basis der Firma Dr. 
Wiedeking gefullt werden. Sehr gut geeignet ist auch die 
EpoxidharzverguBmasse 5100/5620 GA der Firma Rhenatech GmbH. 
Diese Kunststoffe saugen sich aufgrund der Kapillarwirkung in die Poren 
der Elektroden, vorwiegend an den nicht abgedeckten Bereichen der 
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Elektroden. Daher ist ein mehrmaliges Nachfiillen wahrend der Topfzeit 
notwendig. AnschlieBend werden die Kunststoffe bei etwa 60°C 
ausgehartet und die fertige Membran-Elektrodeneinheit entformt. Auf 
diese Weise wird eine Membran-Elektrodeneinheit mit Dichtrandern 6 
im Anodenbereich und 7 im Kathodenbereich erzeugt, die eine Breite 
von ca. 5 mm aufweisen und etwa 0,3 mm iiber die Oberflachen der 
Elektroden iiberstehen. 

Abhangig vom Material der Membran 2, dem verwendeten Dichtmittel 
und den Bedingungen, unter denen der Dichtrand hergestellt wird 
(Druck, Temperatur), kann das Dichtmittel unter Umstanden auch in die 
Membran eindringen, wodurch mit Dichtmittel gefullte Bereiche 10 der 
Membran entstehen, wie in Fig. 6 gezeigt. Je nach gewiinschter 
Dichtrandvariante sind die im Einzelfall jeweils erforderlichen 
Reaktionsbedingungen vom Fachmann in Abhangigkeit von den 
gewahlten Materialien durch orientierende Vorversuche leicht zu er- 
mitteln. Membran-Elektrodeneinheiten 1 mit die Membran 2 teilweise 
durchdringendem Dichtrand 5 besitzen eine extrem hohe Dichtheit gegen 
den Austritt oder Ubertritt von Reaktionsgasen. Die in Fig. 6 gezeigte 
Ausfuhrungsform der erfindungsgemaflen Membran-Elektrodeneinheit 1 
ist mit anode nsei tiger Bipolarplatte 14 und kathodenseitiger Bipolarplatte 
15 zu einer Brennstoffzelle montiert, wobei zwischen Membran 2, 
anodenseitigem Dichtrand 6 und Bipolarplatte 14 bzw. zwischen 
Membran 2, kathodenseitigem Dichtrand 7 und Bipolarplatte 15 jeweils 
gasdichte Raume ausgebildet sind. Zwischen den tiberstehenden 
Bereichen 8 bzw. 9 der Dichtrander sind Hohlraume zur Aufnahme von 
Gasfiihrungsstrukturen 18 bzw. 19 vorgesehen. 

Eine alternative Ausfiihrungsform des Dichtrandes 5 einer erfindungs- 
gemafien Membran-Elektrodeneinheit 1 ist in Fig. 7 dargestellt. Der 
Dichtrand 5 dringt hier nicht oder nur teilweise in Poren des Elektroden- 
materials ein, sondern haftet an der Stirnflache der Membran, der 
Membran und einer Elektrode oder eines Teils einer Elektrode, oder, 
wie in Fig. 7 gezeigt, am Umfang der gesamten Membran- 
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Elektrodeneinheit. Dabei mufl gewahrleistet seirt, daB die Haftung 
zwischen Dichtmaterial und der Membran bzw. den Materialien der 
Elektroden fest und dicht genug ist, um einen Austria von Reaktions- 
gasen zu verhindern. Als Materialien zur Ausbildung des Dichtrandes 5 
kommen Kunststoffe in Frage, und zwar in erster Linie solche, wie sie 
auch fur die erste Ausfiihrungsform des Dichtrands geeignet sind. Um 
die Haftung an der Stirnseite der sehr dunnen Membran 2' in jedem Fall 
zu gewahrleisten, kann vor dem Anbringen des Dichtrands 5 ein Haft- 
vermittler, z.B. ein SiO, ausscheidender Haftvermittler, 11 aufgebracht 
werden oder die Stirnseite der Membran kann angeatzt werden. Diese 
Ausfiihrungsform eignet sich insbesondere fur etwas dickere Membranen 
(ab ca. 100 /xm), wahrend" die durch Eindringen von Dichtmittel in die 
Poren der Elektrodenrandbereiche ausgebildeten Dichtrander bei beliebig 
dunnen Membranen (z.B. 5 /xm) bevorzugt anwendbar sind. 

Die Anbringung des Dichtrandes an der Stirnseite erfolgt ahnlich wie die 
Ausbildung des Dichtrandes in Randbereichen der Elektroden, namlich 
durch Einlegen eines Stocks eines Membran-Elektrodenmaterials geeig- 
neter GroBe in eine VerguBform, die in den Bereichen, an denen der 
Dichtrand ausgebildet werden soli, Raum fur die Einbringung des Dicht- 
mittels laBt, Einbringen und anschlieBendes Verfestigen bzw. Ausharten 
des Dichtmittels. Soilen im Dichtrand Durchfuhrungen vorgesehen 
werden, muB die VerguBform so ausgebildet sein, daB in die 
Durchfuhrungsbereiche kein oder wenig Dichtmittel eindringen kan. Dies 
ist beispielsweise durch Einsetzen von Stiften moglich, an denen das 
Dichtmittel schlecht haftet, und die daher leicht wieder entfernt werden 
konnen. Die Breite stirnseitig angebrachter Dichtrander liegt bei 
Membran-Elektrodeneinheiten ublicher GroBe bei etwa 0,2 cm bis 1 cm, 
bevorzugt bei ca. 0,5 cm oder weniger. 

Beim Ausbilden den Dichtrands an den Stirnseiten von Membran 2 und 
Elektroden 3, 4 kann bei geeigneten Reaktionsbedingungen auch 
Dichtmittel in die Randbereiche der Elektroden einrreten, so daB eine 
Kombination aus stirnseitigem Dichtrand und Dichtrand in den 
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Elektrodenrandbereichen 6\ 7' erhalten wird, wie es in Fig.. 7 durch die 
gestrichelten Linien angedeutet ist. 

Die Fig. 8 und 9 zeigen alternative Moglichkeiten zur Ausbildung eines 
Hohlraums zur Aufnahme einer Gasfuhrungsstruktur, wobei Fig. 8 die 
vorstehend erlauterte Moglichkeit der Ausbildung uberstehender Dicht- 
rander zeigt. In der in Fig. 9 gezeigten Ausfuhrungsform schlieflen die 
Dichtrander 6 und 7 an Anode bzw. Kathode biindig mit der Oberflache 
von Anode bzw. Kathode ab. Dafiir hat die bipolare Platte 14 bzw. 15 
einen diinnen Mittelbereich so wie einen dicken Randbereich 16 bzw. 17, 
wobei die Differenz aus der Dicke des Randbereichs und der Dicke des 
Mittelbereichs die Hohe des zur Aufnahme einer Gasfuhrungsstruktur 
zur Verfiigung stehenden Hohlraums definiert. Die Breite der Randbe- 
reiche 16 und 17 wird bevorzugt entsprechend der Breite des Dichtrands 
5 gewahlt. 

Zur Erzielung einer besonders festen Haftung zwischen Dichtrand 5 und 
bipolarer Platte 14, 15 konnen in den iiberstehenden Bereichen 8, 9 des 
Dichtrandes Aussparungen 29 zur Aufnahme eines zusatzlichen Kleb- 
stoffs, z.B. Silicon, vorgesehen werden. 

Zur Zuleitung von Reaktionsgasen, Kuhlmittel oder zur Anbringung von 
Befestigungsvorrichtungen ist es oft erforderlich, eine oder mehrere 
Offnungen oder Durchfiihrungen in den Membran-Elektrodeneinheiten 
vorzusehen, die gegen ein Austreten oder Ubertreten von Gasen 
abgedichtet werden miissen. Diese Durchfiihrungen konnen jede fur sich 
separat abgedichtet werden, wie es in den Figuren 4 und 5 gezeigt ist, 
bei denen jeweils nur eine Durchfuhrung vorhanden ist, die durch mit 
Dichtmittel gefullte Bereiche 5' abgedichtet wird. Wenn mehrere 
Durchfiihrungen benotigt werden, konnen diese auch zu einer oder 
mehreren Gruppen nahe beieinanderliegender Durchfiihrungen 
zusammengefaBt werden, die gemeinsam abgedichtet werden, d. h., die 
Durchfiihrungen einer Gruppe werden voneinander und vom aktiven 
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Bereich der Membran-Elektrodeneinheit durch mit Dichtmittel gefiillte 
Bereiche 5' getrennt. 

Bei diesen Ausfiihrungsformen mufi allerdings fur die Durchfuhrungen 
und ihre Abdichtungen ein Teilbereich der Membran-Elektrodeneinheit 
verwendet werden, der ansonsten als aktiver Bereich zur Verfiigung 
stiinde. Dieser Verlust an aktivem Bereich kann vermieden werden, 
wenn man die Durchfuhrungen in den Dichtrand am Umfang der 
Membran-Elektrodeneinheit integriert, wie es beispieihaft in den Figuren 
10 und 11 dargestellt ist. 

Fig. 10 zeigt eine Membran-Elektrodeneinheit mit Membran 2, Anode 
3. Kathode 4 und Dichtrand 5 am Aufienumfang der Membran- 
Elektrodeneinheit, wobei auch Dichtmittel in die Randbereiche von 
Anoede 3 und Kathode 4 eingedrungen ist unter Ausbildung des 
Dichtbereichs 6 bzw. 7. Der Dichtrand 5 steht iiber die 
Anodenoberflache sowie iiber die Kathodenoberflache iiber. In dem nur 
aus Dichtmittel besteheriden Bereich des Dichtrands ist eine zur Ebene 
der Membran-Elektrodeneinheit im wesentlichen senkrecht verlaufende 
Durchfiihrung 30 vorgesehen. In Hohe des iiber die Anodenoberflache 
uberstehenden Bereichs des Dichtrands 5 zweigen davon waagrechte, d. 
h. parallel zur Membran-Elektrodeneinheit verlaufende 
Verteilerdurchfiihrungen ab, wie aus Fig. 11 ersichtlich ist. Fig. 11 zeigt 
eine Aufsicht auf die Membran-Elektrodeneinheit gemafl Fig. 10 von der 
Anodenseite her (ohne bipolare Platte 14). Diese 
Verteilerdurchfiihrungen haben, vorwiegend aus Griinden der einfachen 
Herstellbarkeit, die Form von Rillen 31 in der anodenseitigen Oberflache 
des Dichtrands 5 und miinden in den eine Gasfiihrungsstruktur 18 
enthaltenden Raum zwischen Anodenoberflache und bipolarer Platte 14. 
Die Rillen 31 konnen bei der Herstellung des Dichtrands durch 
Verwendung einer passend ausgebildeten VerguBform in die Oberflache 
des Dichtrands 5 eingeformt oder nachtraglich in den Dichtrand 
eingeformt, z. B. eingefrast, werden. Die bipolare Platte 14 besitzt an 
der iiber der Durchfiihrung 30 gelegenen Stelle eine Durchfiihrung 24 
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und schlieBt ansonsten die Rillen 31 und den Raum fur die 
Gasfiihrungsstruktur 18 iiber der Anode gasdicht ab. Auf diese Weise 
kann Wasserstoff, der durch die Durchfuhrung 30 siromt, einerseits 
durch die Rillen 31 der Anode 3 zugefuhrt werden und andererseits 
durch die Durchfuhrung 24 in der bipolaren Platte 14 in die 
Nachbarzelle weitergeleitet werden. Zur Erzielung einer besonders festen 
Haftung zwischen Dichtrand und bipolarer Platte ist in dem Dichtrand 
eine Aussparung 29 vorgesehen, in die zusatzlicher Klebstoff eingebracht 
wird. 

Die erfindungsgema/ie Membran-Elektrodeneinheit mit Durchfuhrungen 
im Dichtrand kann hergestellt werden, wie es vorstehend fur Dichtrander 
ohne Durchfuhrung beschrieben wurde, wobei die Bereiche der spateren 
Durchfuhrungen und Rillen von der Form abgegrenzt werden miissen, so 
dafi kein Dichtmittel eindringen kann. Alternativ kann auch zuerst ein 
Dichtrand ohne Durchfuhrung und/oder Rillen hergestellt werden und 
diese dann am fertigen Dichtrand angebracht werden, etwa durch 
Bohren, Stanzen oder Frasen. 

Fig. 12 zeigt einen Ausschnitt aus einem Brennstoffzellen-Stapel mit 
Brennstoffzellen, die erfindungsgemaBe Membran-Elektrodeneinheiten 1 
aufweisen. Bei dem gezeigten Brennstoffzellenstapel. wird Sauerstoff 
nicht in abgeschlossene und abgedichtete Oxidationsmittelgas-Raume 
eingefuhrt, sondern mittels eines Ventilators zwischen der den Abschlufi 
einer Zelle bildenden bipolaren Platte und der Kathodenoberflache der 
Nachbarzelle hindurchgeblasen, wobei ein Gitternetz zwischen bipolarer 
Platte und Kathode die Einhaltung des erforderlichen Abstands garan- 
tiert. Die in Fig. 12 gezeigte Einheit aus Membran 2, Anode 3, Kathode 
4 und bipolarer Platte 14 (mit Gasdurchlassen 20 fur Wasserstoff) kann, 
sollte sich im Laufe der Betriebsdauer des Brennstoffzellenstapels 
irgendwo ein Wasserstoff-Leck gebildet haben, problemlos einzeln aus 
dem Stapel entfernt werden, so da6 der Anodenraum jeder einzelnen 
Zelle separat auf Dichtheit iiberpruft werden kann. 
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Die vorliegende Erfindung ermoglicht es somit, auf einfache und preis- 
werte Art Membran-Elektrodeneinheiten herzustellen, die in Kombina- 
tion mit einer bipolaren Platte die Ausbildung gasdichter Elektroden- 
raume ermoglichen. In jeder Brennstoffzelle konnen die gasdichten 
Elektrodenraume separat auf Dichtheit iiberpriift werden. 


WO 98/33225 PCT/EP98/00479 

- 22 - 

K 46 995/8 

BEZUGSZEICHENLISTE 

5 1 Membran-Elektrodeneinheit 

2 Polymerelektrolytmembran 

3 Anode 

4 Kathode 

5 Dichtrand am Umfang der Membran-Elektrodeneinheit 
10 5' Dichtrand um Durchfiihrung 28 

6' Randbereich am Umfang der Anode, in den das Dichtmittel ein- 
dringen soli 

6 anodenseitiger Bereich des Dichtrands 5 

7' Randbereich am Umfang der Kathode, in den das Dichtmittel ein- 

15 dringen soil 

7 kathodenseitiger Bereich des Dichtrands 5 

8 iiber die Anodenoberflache iiberstehender Bereich des Dichtrands 5 

9 iiber die Kathodenoberflache iiberstehender Bereich des Dichtrands 
5 

20 10 mit Dichtmittel gefullter Membranrandbereich 

1 1 Haftvermittler 

13 dichtrandfreier Kathodenbereich 

14 anodenseitige bipolare Platte 

15 kathodenseitige bipolare Platte 

25 16 verdickter Randbereich der anodenseitigen bipolaren Platte 

17 verdickter Randbereich der kathodenseitigen bipolaren Platte 

18 anodenseitige Gasfuhrungsstruktur 

19 kathodenseitige Gasfuhrungsstruktur 

20 Gasdurchlafl fur Wasserstoff in bipolarer Platte 14 
30 21 Zuleitung fur Wasserstoff 

22 Ableitung fur Wasserstoff 

23 Offnung im Dichtrand 5' 

24 Durchfiihrung in bipolarer Platte 14 

25 Membranrandbereiche, nicht von Elektrodenmaterial bedeckt 
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26' anodenseitiger Randbereich um Durchfuhrung 28 

26 anodenseitiger Bereich des Dichtrands 5' 

27' kathodenseitiger Randbereich um Durchfuhrung 28 

27 kathodenseitiger Bereich des Dichtrands 5* 

5 28 Durchfiihrung durch Membran-Elektrodeneinheit 

29 Aussparung im Dichtrand zur Aufnahme von Klebstoff zur 
Verklebung mit Bipolarplatte 

30 Durchfuhrung durch Dichtrand 5 

31 Rillen im Dichtrand 5 
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1. Membran-Elektrodeneinfaeit (1) mit integriertem Dichtrand (5) fur 
eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle mit einer Polymer- 
elektrolytmembran (2), einer an einer Oberflache der Membran 
angeordneten Anode (3) und einer an der anderen Oberflache der 
Membran angeordneten Kathode (4), dadurch gekennzeichnet, 
da6 die Membran (2) an beiden Oberflachen im wesentlichen voll- 
standig von den Elektroden (3, 4) bedeckt ist und um den Umfang 
der Membran-Elektrodeneinheit (1) ein Dichtrand (5) vorgesehen 
ist, der einen Randbereich (6\ 7') mindestens einer der Elektroden 
(3,4) durchdringt und an dem mit dem Randbereich (6\ 7') in 
Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) haftet und/oder der 
an den Stirnflachen mindestens der Membran (2) haftet. 

2. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi sie mindestens eine Durchfuhrung (28) aufweist, an der 
mindestens in einen Teilbereich ein Dichtrand (5') vorgesehen ist, 
der einen die Durchfuhrung umgebenden Randbereich (26\ 27') 
mindestens einer der Elektroden (3, 4) durchdringt und an dem mit 
dem Randbereich in Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) 
haftet und/oder der an den Stirnflachen mindestens der Membran (2) 
haftet. 

3. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 1 oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB sie mindestens eine Durchfuhrung (30) in dem Dichtrand (5) 
um den Umfang der Membran-Elektrodeneinheit aufweist. 
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4. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 3, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB im Dichtrand (5) raindestens eine mit der Durchfuhrung (30) in 
Verbindung stehende Einrichtung (31) zur Zufiihrung eines 
5 Reaktionsgases zu mindestens einer Elektrode oder einem 

Elektrodenraum ausgebildet ist. 

5. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

10 daB die mindestens eine Einrichtung (31) in einer Oberflache des 

Dichtrands (5) vorgesehene Rillen sind. 

6. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, 

15 daB der Dichtrand (5) einen Randbereich (6') der Anode (3) durch- 

dringt und an dem mit dem Randbereich (6') in Beriihrung 
stehende n Bereich der Membran (2) haftet. 

7. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 6, 
20 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) an den Stirnflachen mindestens der Anode (3) 
und den Stirnflachen der Membran (2) haftet. 

8. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
25 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') biindig mit der membranabgewandten 
Oberflache der mindestens einen Elektrode (3 , 4) abschlieBt. 

9. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ubersteht uber die membranabgewandte 
Oberflache der mindestens einen Elektrode (3, 4). 

10. Membran-Elektrodeneinheit nach Anspruch 9, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daB in dem uberstehenden Bereich des Dichtrandes (5) eine Aus- 
sparung (29) zur Aufnahme eines Klebstoffs vorgesehen ist. 

11. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 10, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') aus Kunststoff besteht oder Kunststoff 
enthalt. 

12. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 11, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Thermoplast oder ein aushartbarer Kunststoff 
ist, der in geschmolzenem Zustand bzw. vor dem Aushanen aus- 
reichend fliissig und niederviskos ist, um durch Kapillarwirkung in 
die Poren mindestens einer der Elektroden (3, 4) eindringen zu 
konnen. 

13. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach Anspruch 11, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff bei Raumtemperatur oder erhdhter Temperatur 
ausreichend fliissig und niederviskos ist, um unter Druck in die 
Poren mindestens einer der Elektroden (3, 4) eindringen zu konnen. 

14. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 11 bis 
13, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Polyethylen, ein Polypropylen oder ein 
Polyamid ist. 

15. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 11 bis 


dadurch gekennzeichnet, 

daB der Kunststoff ein Epoxidharz, ein Silicon oder ein Polyester- 
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16. Membran-Elektrodeneinheit (1) nach einem der Anspriiche 1 bis 15, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) mindestens der Anode (3) mit einer Bipolar- 
5 platte (14, 15) wasserstoffdicht verklebt ist. 

17. Verfahren zur Herstellung einer Membran-Elektrodeneinheit (1) mit 
integriertem Dichtrand (5) fur eine Polymerelektrolytmembran- 
Brennstoffzelle, folgende Schritte aufweisend: 

10 - Bereitstellen eines Membran-Elektroden-Schichtmaterials aus 

Anodenmateriai (3), Kathodenmaterial (4) und dazwischen 
angeordnetem Polymerelektrolytmembran-Material (2), 
Abtrennen eines Teilstiicks des Schichtmaterials in der zur 
Herstellung der gewiinschten Membran-Elektrodeneinheit (1) 

.15 geeigneten GroBe, wobei in dem abgetrennten Teilstiick die 

Membran (2) an beiden Oberflachen im wesentlichen voll- 
standig von den Elektroden (3, 4) bedeckt ist, 
Ausbilden eines Dichtrandes (5) um den Umfang des Teilstiicks 
dergestalt, daB der Dichtrand (5) einen Randbereich (6\ 7') 

20 mindestens einer der Elektroden (3 , 4) durchdringt und an dem 

mit dem Randbereich (6\ 7') in Beriihrung stehenden Bereich 
der Membran (2) haftet und/oder der Dichtrand an den Stirn- 
flachen mindestens der Membran (2) haftet. 

25 18. Verfahren nach Anspruch 17, auBerdem folgende Schritte auf- 

weisend: 

Ausbilden einer Durchfuhrung (28) und 

Ausbilden eines Dichtrands (5') mindestens an einem Teilbe- 
30 reich eines die Durchfuhrung umgebenden Randbereichs (26', 

27') mindestens einer der Elektroden (3, 4) dergestalt, daB der 
Dichtrand den Randbereich durchdringt und an dem mit dem 
Randbereich in Beriihrung stehenden Bereich der Membran (2) 
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haftet ? und/oder der Dichtrand an den Stirnflachen mindestens 
der Membran (2) haftet. 

19.Verfahren nach Anspruch 17 Oder 18, 
5 dadurch gekennzeichnet, 

daB in dem Dichtrand (5) um den Umfang der Membran- 
Elektrodeneinheit (1) mindestens eine Durchfuhrung (30) ausgebildet 
wird. 


10 20. Verfahren nach Anspruch 19, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB in dem Dichtrand (5) mindestens eine mit der Durchfuhrung (3) 
in Verbindung stehende Einrichtung (31) zur Zufiihrung eines 
Reaktionsgases zu mindestens einer Elektrode oder einem 
15 Elektrodenraum ausgebildet wird. 

21. Verfahren nach Anspruch 20, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die mindestens eine Einrichtung (31) in Form von Rillen in 
20 einer Oberflache des Dichtrands (5) vorgesehen wird. 

22. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 21, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5 ? ) ausgebildet wird durch Eindringenlassen 
25 eines Dichtmittels in den Randbereich (6'; 7'; 26'; 27') mindestens 

einer der Elektroden (3, 4), wobei die Poren der mindestens einen 
Elektrode (3, 4) im wesentlichen vollstandig gefullt werden. 


23. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 22, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Anbringen eines 
Dichtmittels an den Stirnflachen mindestens einer der Elektroden (3, 
4) und den Stirnflachen der Membran (2). 
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24. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 23, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') unter Verwendung von thermoplastischem 
oder aushartbarem Kunststoff ausgebildet wird. 

25. Verfahren nach Anspruch 24, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft als Kunststoff Polyethylen, Polypropylen oder ein Polyamid 
verwendet wird. 

26. Verfahren nach Anspruch 24, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB als Kunststoff ein Epoxidharz, ein Silicon oder ein Polyester- 
harz verwendet wird. 

27. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis 26, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Inkontaktbringen 
von Kunststoff in flussiger Form mit einem Randbereich (6'; 7'; 
26'; 27') mindestens einer der Elektroden (3, 4) und Verfestigen 
bzw. Ausharten. 

28. Verfahren nach einem der Anspriiche 24 bis 27, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5) ausgebildet wird durch Inkontaktbringen von 
Kunststoff in flussiger Form mit den Stirnflachen mindestens der 
Membran (2) und Verfestigen bzw. Ausharten. 

29. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 28, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB der Dichtrand (5, 5') unter Anwendung von Druck und/oder er- 
hohter Temperatur ausgebildet wird. 

30. Verfahren nach Anspruch 29, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daB vor der Anwendung von Druck evakuiert wird. 

31. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 30, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft der Dichtrand (5, 5') ausgebildet wird durch Eindringenlassen 
des Dichtmittels aufgrund von Kapillarwirkung in den Randbereich 
(6\ 7') mindestens einer der Elektroden (3, 4). 

32. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 31, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft der Dichtrand (5, 5') dergestalt ausgebildet wird, daft er bundig 
mit der membranabgewandten Oberflache mindestens einer der 
Elektroden (3, 4) abschlieftt. 

33. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 31, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft der Dichtrand (5, 5 1 ) dergestalt ausgebildet wird, daft er iiber 
die membranabgewandte Oberflache mindestens einer der 
Elektroden (3, 4) tibersteht. 

34. Verfahren nach einem der Anspriiche 17 bis 33, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Bereiche der Elektroden (3, 4) und/oder der Membran (2), 
an denen der Dichtrand (5, 5') ausgebildet werden soli, vor der 
Ausbildung des Dichtrands vorbehandelt werden. 

35. Verfahren nach Anspruch 34, 
dadurch gekennzeichnet, 

dali die Vorbehandlung in einem Benetzen der Bereiche der 
Elektrode (3, 4), an denen der Dichtrand ausgebildet werden soil, 
mit einem Losungsmittel des Dichtmittels besteht. 

36. Verfahren nach Anspruch 34, 
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dadurch gekennzeichnet, 

daft die Vorbehandlung in einem Anfrasen der Bereiche der Ober- 
flache der Elektrode (3, 4), an denen der Dichtrand ausgebildet 
werden soli, besteht. 

Verfahren nach Anspruch 34, 
dadurch gekennzeichnet, 

daB die Vorbehandlung in einem teilweisen Oxidieren der Bereiche 
der Kohlenstoffmaterialien der Elektrode (3, 4), an denen der 
Dichtrand ausgebildet werden soil, besteht. 
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(57) Zusammcnfassung 

Bei alien bisher bekannten Verfahren wird die Dichtigkeit der Gasraume (6) von Brennstoffzellen unter Anwendung von AnpreBdruck 
hergestellt. Es verbleibt immer ein kleiner Spalt zwischen Elektrode und Membran. Das erfindungsgemaSe Abdichtungsverfahren verklebt 
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GASDICHTER VERBUND AUS BIPOLARPLATTE UND MEMBRAN-ELEKTRODEN-EINHEIT VON POLY- 
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According to known methods, gas 
chambers (6) of fuel cells are sealed by ap- 
plying pressure. A small space always re- 
mains between the electrode and the mem- 
brane. According to the inventive sealing 
method, the bipolar plate (la) and the mem- 
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sembly is obtained by applying an adhe- 
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(57) Zusammenfassung 

Bei alien bisher bekannten Verfahren wird die Dichtigkeit der Gasraume (6) von Brennstoffzellen unter Anwendung von AnpreBdruck 
hergestellt Es verbleibt immer ein kleiner Spalt zwischen Elektrode und Membran. Das erfindungsgemafie Abdichtungsverfahren verklebt 
jedoch Bipolarplatte (la) und Membran (8)-Elektroden (4>-Einheit unter Verwendung eines aushartbaren Polymers. Durch Aufbringen 
einer Kleberaupe (7) auf den auSeren Umfang des Gasraumes und um die inneren Gasdurchfuhrungen entsteht ein gasdichter Verbund. 
Bei Stapelung und erfindungsgemaBem Verkleben dieser Verbunde erhalt man einen PEM-Brennstoffzellenstack. Die erfindungsgemaBen * 
Verbunde aus Bipolarplatte und MEA eignen sich fur die Anwendung in Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen und in den entsprechenden 
Elektrolysezellen. Auch konnen sie wegen ihres geringen Gewichts in der mobilen Anwendung besonders vorteilhaft eingesetzt werden. 
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GASDICHTER VERBUND AUS BIPOLARPLATTE UND MEMBRAN - ELEKTRODEN 
- EINHEIT VON POLYMERELEKTROLYTMEMBRAN - BRENNSTOFFZELLEN 


Die voriiegende Erfindung betrifft einen gasdichten Verbund aus Bipolarplatte und 
Membran-Elektroden-Einheit von Polymerelektrolytmembran (PEM) - Brennstoffzellen 
und ein Verfahren zu seiner Herstellung. 


Eine PEM - Brennstoffzelle besteht aus zwei Stromableiterplatten, zwei porosen, kata- 
lysierten Gasdiffussionselektroden und einer lonenaustauschermembran, die zwischen 
diesen Elektroden angeordnet ist. Die Stromableiterplatten enthalten typischerweise 
Einrichtungen zur Zufuhrung und Verteilung der Reaktanden. Da die elektrische Span- 
is nung einer einzelnen Zelle fur praktische Anwendungen viel zu niedrig ist, miissen eine 
Mehrzahl solcher Zellen in Reihe geschaltet werden. Bei dem sich daraus ergebenden 
Brennstoffzellenstapel bzw. -stack werden die aufeinandertreffenden Stromableiter- 
platten durch sog. Bipolarplatten ersetzt. Eine Bipolarplatte steht mit einer ihrer Ober- 
flachen in elektrischem Kontakt mit der Anode einer Zelle des Stapels, wahrend die 
20 gegenuberliegende Oberflache mit der Kathode der benachbarten Zelle kontaktiert ist. 
Die Funktion der Bipolarplatten liegt zum einen im Durchleiten des Stroms durch den 
Stack, zum anderen im Trennen der Reaktionsgase. Auch weisen sie meistens Gasfuh- 
rungsstrukturen z.B. ein Kanalsystem zur besseren Verteilung der Reaktionsgase im 
Anoden- und Kathodenraum auf. 
25 Durch Zufuhrung des typischen Reaktionsgases Wasserstoff an die Anodenseite der 
Brennstoffzelle werden in der Katalysatorschicht, die den Teil der Anode ausmacht, der 
mit der lonenaustauschermembran direkt in Beruhrung steht, Kationen gebildet und 
gleichzeitig Elektronen an die Elektronen leitende Anode abgegeben. Als Oxidations- 
mittel wird typischerweise Sauerstoff (oder Luft) der Kathodenseite der Zelle zugefuhrt. 
30 Durch Aufnahme der durch die lonenaustauschermembran diffundierten Wasserstof- 
fionen und der durch einen aulieren Stromkreis von der Anode zur Kathode gefuhrten 
Elektronen wird das Reaktionsgas Sauerstoff reduziert. Diese Reaktion lauft ebenfalls 
in einer Katalysatorschicht, die den die Membran kontaktierenden Teil der Kathode 
ausmacht, ab. In den bevorzugten Anwendungsfallen ist die Konzentration des Sauer- 
35 stoffs in der Luft ausreichend. Als Reaktionsprodukt entsteht Wasser. Die Reaktion- 
senthalpie wird in Form von elektrischer Energie und Abwarme frei. Die Einheit aus 
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Membran und Elektroden, einschlieSlich der jeweiligen Katalysatorschichten, wird als 
Membran-Elektroden-Einheit (im folgenden MEA - Membrane Electrode Assembly ) 
bezeichnet. Ob zu den Elektroden Anteile der Gasdiffussionsschicht hinzuzurechnen 
sind oder ob nur der Katalysator die Elektroden bildet, ist in der Literatur nicht einheit- 
lich geregelt. Im folgenden wird bei einer fur das Verstandnis notwendigen Unterschei- 
dung gesondert darauf hingewiesen. 

Ein wesentliches Problem bei der Konstruktion von Brennstoffzellenstacks ist die dau- 
erhafte Abdichtung des Anodenraums. Aufgrund der hohen Reaktionsfreudigkeit von 
Wasserstoff ist dies neben guter Energieausnutzung auch aus Sicherheitsgrunden not- 
wendig. Wird Luft oder Sauerstoff mit wesentlichem Uberdruck verwendet, so muB 
auch der Kathodenraum abgedichtet werden. 

Ein Verfahren, die Gasraume von PEM - Brennstoffzellen abzudichten, besteht in der 
Fertigung von Dichtungen aus Elastomermaterialien und dem Anordnen dieser Dich- 
tungen zwischen der Polymerelektrolytmembran und den Bipolarplatten, die aus gas- 
dichtem Graphitmaterialien hergestellt sind. Dabei wird die Dichtung in, auf komplizierte 
Art und Weise hergestellte, Schlitze eingelegt, die eigens dafur in einem Kohlefaserpa- 
pier, das als Gasdiffussionsschicht dient, vorgesehen sind. Eine solche Anwendung 
findet sich beispielsweise in der US - PS 5,284,718. 

Die Dichtung kann auch aus einer in der Bipolarplatte integrierten Erhebung, die durch 
einen Pragevorgang hergestellt ist, gebildet werden. Die Bipolarplatten mussen dann 
aber aus einem elastischem, plastisch verformbaren und gasdichten Material, z.B. aus 
Graphitfolien hergestellt sein. Auch hier benotigt die Dichtung erheblichen Druck fur die 
Ausbildung der Dichtwirkung, der von den Spannplatten ausgeubt werden muB. Ein 
derartiges Verfahren zeigt z.B. DE - OS 1 95 42 475 A1 . 

Ein weiteres Abdichtungsverfahren stellt DE - PS 44 42 285 C1 vor, in dem die negative 
Polplatte, die Membran, die positive Polplatte und zwei Dichtungen am Rand durch ein 
Rahmenelement gasdicht und elektrisch isolierend miteinander verklemmt werden. Das 
aus Metall bestehende Rahmenelement kann Teil einer Polplatte sein und besitzt einen 
U-Profil-Querschnitt. Durch Aufweitung dieses U - Profits bei der Montage entsteht der 
AnpreRdruck. 
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Auch ist es moglich, wie EP - PS 0 690 519 A1 zeigt, eine Einheit aus einer Flachen- 
dichtung und der lonenaustauschermembran herzustellen. Die aus pordsem Polyte- 
traflourethylen bestehende Dichtung ist auf beiden Seiten der Membran angebracht 
und umgibt den mit Kataiysator beschichteten Teil der Membran als eine Art Rahmen. 


Alle bisher bekannten Abdichtungsverfahren weisen folgende Nachteile auf: 
Bei Verwendung von Elastomerdichtungen werden haufig dunne Membranen durch die 
Langenanderung des Elastomers (z.B. Silikon ) beim Zusammenspannen zerrissen. 
Aufgrund der unterschiedlichen, verwendeten Materialien bei Bipolarplatten und Dich- 
io tung besteht auch die Gefahr, dafc es bei Inbetriebnahme zu Undichtigkeiten kommt, da 
sich bei Erwarmung die verschiedenen Materialien unterschiedlich ausdehnen. 
Viele andere Dichtungssystemen benotigen am Dichtrand erheblichen Anpreftdruck, 
um die notwendige Dichtwirkung zu erreichen. Dies hat zur Folge, daft die Spannplat- 
ten groBer dimensioniert werden miissen und somit den gesamten Stack schwerer ma- 
ts chen, was nachteilig fur die mobile Anwendung ist. Bei Verwendung von Klemmele- 
menten am Rahmen entsteht zusatzliches Gewicht durch relativ dickwandige Metalltei- 
le. 

Die Abstimmung zwischen der Dicke der Elektroden und der Bipolarplatten und der 
Dicke der Dichtung ist aufcerst schwierig, da beide, Elektroden und Dichtung, geeigne- 
20 ten Anprelidruck benotigen, aber unterschiedliche Elastizitaten aufweisen. Die tollerier- 
baren Dickenabweichungen sind sehr klein. Diese Anforderung fuhrt zu aufwendigen 
Herstellungsverfahren, die sehr kostenintensiv sind. 

Bei alien bekannten Verfahren gibt es nach Zusammenbau einen kleinen Spalt zwi- 
schen Elektrode und Membran, denn die Dichtung muS grofcer als die Elektrode aus- 
25 geschnitten werden. Daraus folgt eine erhohte Gefahr von Rilibildung in der Membran, 
besonders bei stark quellenden und sehr dunnen Membranen wie z.B. bei Membranen 
aus sulfoniertem Polyetherketon. 

Nachteilig ist bei den meisten Systemen ferner, daB die Dichtigkeit erst beim Zusam- 
menbau der einzelnen Brennstoffzellen zu einem Stack gepruft werden kann. Die Or- 
30 tung von Undichtigkeiten ist somit nur im kompletten Stack moglich, nicht in den einzel- 
nen Zellen. Zur Qualitatssicherung bedarf es dadurch der Konzeption aufwendiger 
Verfahren. 
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Mit der vorliegenden Erfindung konnen alie oben aufgefuhrten Nachteile vermieden 
werden. 

Aufgabe der Erfindung ist es, einen gasdichten Verbund aus MEA und der Wasser- 
stoffseite einer Bipolarplatte bereitzustellen. 

Weiterhin ist es Aufgabe der Erfindung, ein einfaches, kostengunstiges Verfahren zur 
Herstellung eines derartigen Verbundes aufzuzeigen. 

Zusatzlich ist es Aufgabe der Erfindung, einen vollstandigen Brennstoffzeilenstapel aus 
erfindungsgemalien Einheiten von MEA's und Bipolarplatten darzulegen, der Gas- 
durchfuhrungen durch die Bipolarplatte und auch einen abgedichteten Kathodenraum 
enthalt. 

Aufgabe der Erfindung ist es daruberhinaus, ein Verfahren zur Herstellung dieses 
Brennstoffzellenstapels anzugeben. 

Eine Losung dieser Aufgaben bietet der gasdichte Verbund aus Membran-Elektroden- 
Einheit und Bipolarplatten gemafc Anspruch (1), der Brennstoffzellenstack nach An- 
spruch (12), das Verfahren zur Herstellung des Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach Ansprzuch (15) und das Verfahren zur Herstellung des Brennstoffzellenstack 
nach Anspruch (26). 

Bevorzugte Weiterbildungen der Erfindung finden sich in den jeweiligen Unteranspru- 
chen. 

Der gasdichte Verbund aus Membran-Elektroden-Einheit und Bipolarplatte wird durch 
ein technisch unkompiiziertes Klebeverfahren erstellt Dies geschieht erfindungsgemafi 
dadurch, daS als Dichtmaterial ein oder mehrere aushartbare Polymere (Klebstoffe) 
verwendet werden. Um auf einfache Weise einen gasdichten Verbund aus Bipolarplatte 
und Membran herstellen zu konnen, muB der Kleber auf der Bipolarplatte und auf der 
Membran, die evtl. mit einem Katalysator versehen ist, haften. Die Wirksamtkeit der 
Edelmetallkatalysatoren und die Leitfahigkeit der Membran darf weder wahrend des 
Aushartungsvorgangs noch im ausgehartetem Zustand durch fliichtige Stoffe beein- 
trachtig werden. 

Es existieren jedoch einige, erstaunlichenA/eise sogar handelsubliche Klebstoffe, die 
diese Anforderungen erfullen. Bei Verwendung von Metallbipolarplatten eignen sich 
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bevorzugt Silikone als Klebedichtmasse. Sie haften gut auf nahezu alien Metallen und 
auf den gangigen perfluorierten oder nichtfluorierten, evtl. auch mit Katalysator verse- 
henen Mernbrantypen. Werden Graphitbipolarplatten oder Composits aus Graphit und 
Polymeren eingesetzt, so kann entweder Epoxidharz mittlerer Viskositat oder wiederum 
5 Silikon als Klebedichtung verwendet werden. Im letzteren Fall ist allerdings auf der Bi- 
polarplatte eine Haftvermittlungsschicht aus einem diinnen Epoxidharzfilm auf der 
moglichst aufgerauhten Oberflache der Bipolarplatte anzubringen. Dieser Epoxidharz- 
film kann mittels Siebdruck, Spruhverfahren oder Pinseln aufgebracht werden. Ist ein 
besonders diinner Film erwunscht, so kann z.B. das zweikomponentige Epoxidharzpro- 
10 dukt Korapox 439 (Kommerling GmbH) zuvor mit niederen Alkoholen z.B. Ethanol ver- 
dunnt werden. 

Fur alle Arten von Bipolarplatten eignen sich zur Verklebung besonders die Produkte 
Elastosil E 41 und E 43 (Wacker Chemie AG). Aufgrund von massiven Vergiftungser- 
scheinungen an den aktiven Zentren von Katalysator und Membran ist das Zweikom- 
15 ponentige Epoxidharz Stykast W19 (Grace N.V. t Belgien) nicht geeignet. Die Vikositat 
des Klebers liegt zwischen 10.000 mPas und 500.000 mPas, bevorzugt zwischen 
60.000 mPas und 350.000 mPas. Eine leicht thixotrope Konsistenz kann von Vorteil 
sein. 

20 Zunachst soil die Abdichtung des Wasserstoffgasraumes dargestellt werden, die bevor- 
zugt durchgefuhrt wird. Bei der Herstellung eines gasdichten Verbundes von Bipolar- 
platte und Membranelektroden - Einheit muft unterschieden werden, ob im Aufbau der 
PEM - Brennstoffzelle eine komplette MEA verwendet wird, d.h. eine Membran mit zwei 
Katalysatorschichten und mit mindestens der Anoden - Gasdiffusionsschicht oder ob es 

25 sich um katalysierte Membranen mit aufgelegter Anoden - Gasdiffussionsschicht han- 
delt. Im folgenden wird zunachst die Vorgehensweise bei Auswahl einer katalysierten 
Membranen mit nur aufgelegter Anoden - Gasdiffusionsschicht beschrieben. Die dabei 
gemachten Angaben zur Breite des Dichtrandes, zur Dicke der Gasdiffussionsschicht 
und zur Uberlappung zwischen Gasdiffussionsschicht und Bipolarplatte gelten bevor- 

30 zugt fur alle, noch darzustellenden Klebeverfahren. 

Bevorzugt verwendet man, wie in Fig. 1 dargestellt, eine Bipolarplatte (1) mit Gas- 
durchfuhrungsbohrungen fur das Reduktionsmittel Wasserstoff (2a) und evtl. das Oxi- 
dationsmittel Sauerstoff oder Luft (2b), mit Gasverteilungsstruktur z.B. einer Kanal- 
struktur (3) und umlaufendem, nicht strukturierten Dichtrand, dessen Breite zwischen 
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0.1 mm und 10 mm, bevorzugt zwischen 1 mm und 5 mm, besonders bevorzugt zwi- 
schen 2 mm und 3 mm liegt. Bevorzugt, aber nicht notwendig, liegen die Erhebungen 
der Kanalstruktur auf derselben Ebene wie der Dichtrand. Die zu verwendende Gas- 
diffussiosschicht (4) mit typischer Dicke zwischen 0.1 mm und 0.5 mm wird auf die Bi- 
polarplatte positioniert und mit einer Haltevorrichtung fixiert. Besonders vorteilhaft kann 
die Positionierung mit Hilfe von Stiften in den Gasdurchfuhrungen durch Bipolarplatte 
und Gasdiffussionsschicht erfolgen. Die Gasdiffusssionschicht muft dazu an den der 
Bipolarplatte entsprechenden Stellen Aussparungen aufweisen. Bevorzugt wird eine 
Gasdiffussionsschicht verwendet, die etwas grofter ist als der mit Kanalstruktur verse- 
hene Bereich der Bipolarplatte. Die Uberlappung zwischen Gasdiffussionsschicht und 
Bipolarplatte (5) liegt zwischen 0.1 mm und 5 mm, bevorzugt zwischen 0.3 mm und 0.8 
mm. Nach Auswahl eines geeigneten Klebers zur Abdichtung des Wasserstoffraums 
(6) wird, wie in Fig. 2 dargestellt, eine Kleberaupe (7), die bevorzugt hoher ist als die 
Gasdiffusionsschicht des Wasserstoffraums (4a) auf den Teil der Bipolarplatte aufge- 
tragen, dessen Oberflache mit der Anode in Kontakt steht (1a) und deren Gasvertei- 
lungsstruktur fur Sauerstoff Oder Luft (3a) hier nur angedeutet ist. Das Volumen des 
aufgebrachten Klebers wird bevorzugt so bemessen, daft der Spalt zwischen der Ober- 
flache der Gasdiffussionschicht und dem Dichtrand vollstandig gefuflt wird. Die Kle- 
beraupe wird mit geeigneten Dosiervorrichtungen dergestallt aufgebracht, daft sie die 
Oberflache der Gasdiffussionsschicht uberragt und am Dichtrand so positioniert, daft 
sie die Gasdiffussionsschicht gerade eben beruhrt oder knapp vor dieser endet. Durch 
Auflegen der katalysierten Membran (8) wird die Dichtraupe dann so deformiert, daft 
sie den gesamten Spalt zwischen Bipolarplatte und Membranunterseite fullt und der 
Kleber zumindest bis an die Stirnfiachen der Gasdiffussionsschicht reicht und bevor- 
zugt sogar uber Distanzen von < 1 mm in die Gasdiffussionsschicht eindringt. Die so 
aufgelegte Membran kann eben auf der Gasdiffussionsschicht liegen oder im Bereich 
der Dichtraupe sogar leicht erhoht sein. 

Um die dunne, katalysierte Membran auf die Bipolarplatte mit Gasdiffusionsschicht und 
Kleberaupe eben aufzulegen, bedient man sich zweckmaftigerweise ebenfalls einer 
Hilfskonstruktion, namlich eines beweglichen Vakuumspanntisches. Dieser kann ahn- 
lich einer Bipolarplatte aus einem Kanalsystem bestehen, das durch ein poroses Kohl- 
faserpapier abgedeckt ist. Durch Erzeugung eines Unterdrucks in diesem Kanalsystem 
kann eine Membran eben aufgespannt und zusammen mit dem Vakuumspanntisch auf 
die Bipolarplatte mit Gasdiffussionsschicht und Kleberaupe aufgesetzt werden. Bevor- 
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zugt enthalt auch die Membran und evtl. der Vakuumspanntisch an denselben Positio- 
ner* wie die Bipolarplatte Bohrungen, die spater zur Gasdurchfuhrung durch die einzel- 
nen Zellen eines Stacks dienen. 

AnschlieRend muB der Kleber je nach Art seiner Zusammensetzung unter den entspre- 
5 chenden Bedingungen, beispielsweise bei leichter Temperaturerhohung oder bei 
Raumtemperatur, ausgehartet werden. 

Nun ist es mogiich, den so hergestellten Verbund aus Bipolarplatte und Membran auf 
seine Dichtigkeit zu prufen und bei Bedarf auch eine FunktionsprCifung dieser einzelnen 
Brennstoffzelle vorzunehmen. Die Funktionsprufung erfolgt bevorzugt dadurch, daft der 
10 Verbund aus Bipolarplatte und MEA mit einer geeigneten Luftfuhrungsstruktur aus Gra- 
phit zusammengespannt wird und die somit vollstandige Einzelzelle zumindest mit Luft 
nahe dem Umgebungsdruck betrieben werden kann. 

Falls eine Membran, auf der die Gasdiffussionsschichten haften, verwendet werden 
15 soil, existiert ebenfalls eine Moglichkeit der Abdichtung des Wasserstoffgasraums zwi- 
schen Bipolarplatte und MEA. Die MEA muft dazu einen freien, d.h. nicht von der Gas- 
diffusionsschicht bedeckten Rand aufweisen. Die Kleberaupe wird dann nicht auf die 
Bipolarplatte, sondern bevorzugt direkt auf die MEA, die vorteilhaft auf einem geeigne- 
ten Vakuumspanntisch aufgespannt ist, aufgetragen. Die so vorbereitete MEA kann 
20 dann zusammen mit dem Vakuumspanntisch auf die Bipolarplatte aufgesetzt werden. 

Wie in Fig. 3 dargestellt ist, konnen Gasdurchfiihrungen fur das Oxidationsmittel Sau- 
erstoff oder Luft (2b) durch den Teil der Bipolarplatte, dessen Oberflache mit der Anode 
in Kontakt steht (1a) analog, wie fur die beiden Arten von MEA bereits beschrieben, 
25 gegen den Wasserstoffraum (6) gedichtet werden. 

Um aus mehreren erfindungsgemaften Einheiten aus Bipolarplatte und MEA einen 
Brennstoffzellenstack herzustellen, der auch mit Sauerstoff oder Luft unter Uberdurck 
betrieben werden kann, konnen diese Einheiten miteinander luft- und wasserstoffdicht 
30 analog dem obigen, erfindungsgemaSen Verfahren folgendermaBen (vgl Fig 4 und Fig. 
5) verklebt werden: 

Bevorzugt wird zunachst eiri Verbund aus Bipolarplatte und MEA einschliedlich katho- 
denseitiger Gasdiffussionsschicht (4b), die am Rand und um die Wasserstoffdurchfuh- 
rung Membranflache fur eine Kleberaupe freilafit, bereitgestellt. Eine Kleberaupe (7) 


WO 00/02279 


8 


PCT/DE99/01890 


wird, wie oben beschrieben, bevorzugt am Umfang der Membran Fig. 4) und um die 
Wasserstoffdurchfuhrungen (Fig. 5) aufgebracht. Eine weitere Einheit aus Bipolarplatte 
und MEA wird mit dem Teil der Bipolarplatte, dessen Oberflache mit der Kathoden in 
Kontakt steht (1b), auf die Kleberaupe aufgesetzt. Der Kleber wird anschlieliend unter 
5 geeigneten Bedingungen ausgehartet. Die Kleberaupe am Umfang der Membran dich- 
tet die evtl. unter Uberdruck stehende Luft gegen den AuRenraum ab, wahrend die Kle- 
beraupe um die Wasserstoffdurchfuhrung verhindert, daS Wasserstoff in den Katho 
denraum eindringt. 

io Bei Betrieb mit Luft nahe dem Umgebungsdruck kann auf die, in Fig. 4 dargestellte Ab- 
dichtung am aufteren Umfang des Luftraumes verzichtet werden. 

Falls Durchfuhrungsbohrungen fur Kuhlmedien Oder Spannelemente vorgesehen sind, 
konnen diese gegen Anoden- und Kathodenraum nach Maligabe von Fig. 3 und zu- 
15 gleich Fig. 5 abgedichtet werden. 

Die Vorteile des erfindungsgemaSen Klebeverfahrens liegen in der Vermeidung von 
Spalten zwischen Dichtung und Gasdiffussionsschichten. Weiterhin bedarf es keines 
groften AnpreRdrucks, da dieser durch die Adhaisionskrafte der Klebung ersetzt wird. 
20 Weder Dichtung noch Elektroden miissen mit geringen MaBtoleranzen gefertigt, auch 
der Querschnitt der Gaszufuhrungen kann beliebig gewahlt werden. Dichtetests und 
zumindest Funktionstest mit Luft unter Umgebungsdruck sind fur die Einzelzellen mog- 
lich. Es entsteht nahezu kein zusatzliches Gewicht durch die Klebedichtung. Eine ko- 
stengunstige, industrielle Fertigung ist somit moglich. 

25 


30 
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BEZUGSZEICHENLISTE 



(1) 

Bipolarplatte 


(1a) 

Teil der Bipolaplatte, dessen Oberflache mit der Anode in Beriihrung steht 

5 

(1b) 

Teil der Bipolaplatte, dessen Oberflache mit der Kathode in Beriihrung steht 


(2) 

Gasdurchfuhrungsbohrungen 


(2a) 

Gasdurchfuhrung fur das Reduktionsmittel Wasserstoff 


(2b) 

Gasdurchfuhrung fur das Oxidationsmittel Sauerstoff oder Luft 


(3) 

Gasverteilungsstruktur z.B. Kanalstruktur 

10 

(3a) 

Gasverteilungsstruktur fur Wasserstoff 


(3b) 

Gasverteilungsstruktur fur Sauerstoff 


(4) 

Gasdiffussionsschicht 


(4a) 

Gasdiffussionsschicht des Wasserstoffraums 


(4b) 

Gasdiffussionsschicht des Sauerstoff raums 

15 

(5) 

Uberlappung zwischen Gasdiffussionsschicht und Bipolarplatte 


(6) 

Wasse rstoff ra u m 


(7) 

Kleberaupe 

20 

(8) 

Membran 


25 


30 
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ANSPRUCHE 

1 . Verbund aus Bipolarplatte und MEA 
dadurch gekennzeichnet, daB 

5 der freie, nicht von Gasdiffusionsschichten bedeckte kataiysierte oder nicht katalysierte 
Membranrand einer MEA mit der Bipolarplatte gasdicht verklebt ist. 

2. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach Anspruch (1) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

io die Wasserstoffseite der Bipolarplatte mit der Anodenseite der MEA verklebt ist 

3. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (2) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

der Kleber in Form einer Dichtraupe aufgetragen wurde die hoher ist als die Gasdiffu- 
15 siosschicht. 

4. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach Anspruch (3) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

das Volumen der aufgetragenen, nicht ausgeharteten Dichtraupe so bemessen wurde , 
20 dad sie genau den Klebespalt fullt. 

5. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (4) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

das Klebematerial 0.2 mm bis 1 mm die Gasdiffussionsschicht durchdringt. 

25 

6. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (5) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

die Klebung mit einem aushartbaren Silikon oder einem Epoxydharz durchgefuhrt ist. 

so 7. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (6) 
dadurch gekennzeichnet, dafi 

die Bipolarplatte und/oder die Membran im Bereich des Dichtrandes mit einem Haft- 
vermittler vorbehandelt ist. 
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8. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (7) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

die Gasdiffussionsschicht den Dichtrand der Bipolarplatte um 0.1 bis 5 mm uberlappt 


9. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (8) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

Dichtrand und Oberflache der Gasverteilungsstruktur der Bipolarplatte auf einer Ebene 


10. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (9) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

zur Positionierung der MEA mit oder ohne Gasdiffussionsschichten auf die Bipolarplatte 
ein Vakuumspanntisch verwendet wurde. 

15 

11. Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (10) 
dadurch gekennzeichnet, dad 

Anoden- und/oder Kathodengasdurchfuhrungen vorgesehen sind, von denen minde- 
stens eine f welche das Gas fuhrt, das nicht in den Gasraum des Verbundes eindringen 
20 soil durch Klebung abgedichtet ist. 

12. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
dadurch gekennzeichnet, daft 

der freie, nicht von Gasdiffusionsschichten bedeckte katalysierte oder nicht katalysierte 
25 Membranrand einer MEA mit der Bipolarplatte gasdicht verklebt wird. 

13. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach Anspruch (12) 

dadurch gekennzeichnet, daft 
30 die Wasserstoffseite der Bipolarplatte mit der Anodenseite der MEA verklebt wird. 


5 


liegen. 


10 


14. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (13) 
dadurch gekennzeichnet, daft 
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der Kieber in Form einer Dichtraupe aufgetragen wird, die hdher ist als die Gasdiffu- 
siosschicht. 

15. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
5 nach einem der Anspruche (12) bis (14) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

das Volumen der aufgetragenen, nicht ausgeharteten Dichtraupe so bemessen wird, 
daft sie genau den Klebespalt fullt. 


io 16. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (15) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

das Klebematerial 0.2 mm bis 1 mm in die Gasdiffussionsschicht eindringt. 

is 17. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (16) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

die Klebung mit einem aushartbaren Silikon oder einem Epoxydharz durchgefuhrt wird. 

20 18. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (17) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

die Bipolarplatte und/oder die Membran im Bereich des Dichtrandes mit einem Haft- 
vermittler vorbehandelt wird. 

25 

19. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (18) 

dadurch gekennzeichnet, daB 

die Gasdiffussionsschicht den Dichtrand der Bipolarplatte um 0.1 bis 5 mm uberlappt. 

30 

20. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (19) 

dadurch gekennzeichnet, daB 
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Dichtrand und Oberftache der Gasverteilungsstruktur der Bipolarplatte auf einer Ebene 
liegen. 

21. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
5 nach einem der Anspruche (12) bis (20) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

zur Positionierung der MEA mit Oder ohne Gasdiffussionsschichten auf die Bipolarplatte 
ein Vakuumspanntisch verwendet wird. 

io 22. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus Bipolarplatte und MEA 
nach einem der Anspruche (12) bis (21) 
dadurch gekennzeichnet, daft 

Anoden- und/oder Kathodengasdurchfuhrungen vorgesehen sind, von denen minde- 
stens eine, welche das Gas fuhrt, das nicht in den Gasraum des Verbundes eindringen 
1 5 soli Zelle durch Klebung abgedichtet wird. 

23. Anwendung des Verbundes aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche 
(1) bis (11) in Brennstoffzelienstacks und / oder Stacks aus Elektrolysezellen. 

20 24. Anwendung nach Anspruch (23), 
dadurch gekennzeichnet ,da& 

mehrere Verbunde aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche (1) bis (11) 
durch Stapelung elektrisch in Serie geschaltet sind. 

25 25. Anwendung nach Anspruch (23) 
dadurch gekennzeichnet, daB 

der in den Verbunden aus Bipolarplatte und MEA noch nicht gedichtete Gasraum am 
Umfang und/oder an den entsprechenden Gasdurchfuhrungen wiederum an einer Seite 
der Bipolarplatte eines Verbundes mit der entsprechenden Seite der MEA eines zwei- 
30 ten Verbundes mittels des Verfahrens nach einem der Anspruche (12) bis (22) abge- 
dichtet wird. 
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PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 


Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

WEITERES siehe Mitteilung uber die Obermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 
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PCT/DE 99/01890 

Internationales Anmeidedatum 

(Tag/Monat/Jahr) 
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(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 
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MANHATTAN SCIENTIFICS, INC. 


Dreser internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt _4 Blatter. 

PH Dariiber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 


1. Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

| | Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regei 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

| [ in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computeriesbarer Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 
bei der Beh6rde nachtraglich in computeriesbarer Form eingereicht worden ist. 


2. 
3. 


□ 
□ 
□ 
□ 

□ 

□ 
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Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die ErklaYung, daG die in computeriesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 


Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

|~X~| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
| | wurde der Wortlaut von der Beh6rde wie folgt festgesetzt: 


5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

J~y~| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt, 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
| ] Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb, Nr. 2 


|"X~| wie vom Anmelder vorgeschlagen [^J keine der Abb. 

| | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 
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International application No. 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT pcT / DE 99/01890 


I. Basis of the report 

1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

(ii) The introduction of the expression "adhesive edge", 
that is feature "3a" (see, in 'particular, page 6, lines 
6-9) , as depicted in the new Figures 1 and 2, can be 
assumed to be implicitly disclosed in the original 
documents- In this respect, reference sign "3a" in line 
16 of the original page 6 of Figures 2-5 should read "3b" 
instead. 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 


Continuation of: Box 11,2: Priority 


The priority of 30 June 1998 was rightly claimed for the 
subject matter of the present Claims 1-15. 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


International application No. 
PCT/DE 99/01890 


V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

1 . Statement 




Novelty (N) 

Claims 

1-15 

YES 


Claims 


NO 

Inventive step (IS) 

Claims 

1-15 

YES 


Claims 


NO 

Industrial applicability (IA) 

Claims 

1-15 

YES 


Claims 


NO 


Citations and explanations 

(i) On the basis of the English abstracts of the document 
cited in the international search report, document JP-A-09 
289 029 (Dla), which can be regarded as the closest prior 
art, discloses an SPE membrane fuel cell stack using an 
adhesive or a pre-shaped, plaster-like adhesive frame (18) 
in order to seal the gas chambers. The subject matter of 
Claim 1 differs therefrom in that the gas diffusion plates 
(10) are not explicitly characterised as bipolar plates. 
However, a person skilled in the art generally knows that 
the cells in the stack are electrically connected in 
series. Especially as a result of the construction with 
end plates (27) in Figure 9 of Dl, there is no longer any 
doubt that the plates (10) must be bipolar. The membrane 
electrolyte assembly (16) is depicted in Fig. 9 of Dl . It 
can also be recognised from Figs. 3 and 9 of Dl that the 
free membrane edges of each membrane electrolyte assembly 
are glued to the plates (10) on both sides. 


Nevertheless, there is another difference, which is a true 
difference. Dl does not clearly show that the volume 
defined in the present Claim 1 is filled up to its 
boundary surfaces with a solidified adhesive, without 
leaving any gaps, although the same volume depicted in 
Figures 1 and 3 of D2 (that is, with the same top, inner 
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and bottom edges) should be regarded as gas-tight at these 
edges in the state of readiness for operation at the 
beginning of its service life. 

The subjects of the present Claims 1-15 are therefore 
novel over Dl . 

Unlike the present application, neither Dl nor the other 
international search report citations recognise the 
problem of a gap between the outer edge of the gas 
diffusion layer and the seal, that is in the area of this 
gap, the membrane does not lie on the seal or the gas 
diffusion layer, and is therefore not supported. During 
service life of the cell, and owing to the considerable 
extension and shrinkage to which the membrane is 
repeatedly subjected, such gaps are often the starting 
point for rents in the membrane which may cause 
destruction of the cell. This is prevented by the new 
above-mentioned feature of the present Claim 1, since in 
the absence of a gap the membrane is totally supported. At 
the same time, no additional sealing elements are 
required, as in document JP-07 065 847 (D3; see, e.g., 
Fig. 1 and 2) , and therefore a simple, economical process 
for producing such a composite structure is achieved. 
Consequently, the requirements of PCT Article 33 (2) -(4) 
are met. 
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VII. Certain defects in the international application 

The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 

Although Claim 1 is drafted in the two-part form, the 
feature that the volume defined therein is "gas-tight" is 
incorrectly included in the characterising part (PCT Rule 
6.3(b)), since it was disclosed in document Dl in 
conjunction with the features indicated in the preamble 
(see Box V.2) . 
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International application No. 
PCT/DE 99/01890 


INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

The reference sign "6" in line 4 of Claim 6 is not 
correct, since it indicates the hydrogen chamber (see, 
e.g., page 6, lines 12-13, or page 7, line 25, of the 
original application) . 
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ti *' K AC 1 1U1N Preliminary Examination Report (Form PCT/IPEA/4 1 6) 

International application No. 

PCT/DE99/01890 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 


International application No. 

PCT/DE99/01890 


I. Basis of the report 


1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been Jurnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed*' and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

| | the international application as originally filed. 

the description, pages , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages 1-10 , filed with the letter of — 

pages , filed with the letter of — 


14 August 2000 (14.08.2000) 


the claims, 


Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 


1-15 


, as originally filed, 

, as amended under Article 1 9, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 14 August 2000 (14.08.2000^ 
, filed with the letter of 


the drawings, sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 


1/4-4/4 


, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 


14 August 2000 (14.08.2000) 


2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

□ 

the description, pages 

the claims, Nos. 


I 1 the drawings, sheets/fig 


This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 


4. Additional observations, if necessary: 


See the Supplemental Box. 
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II. Priority 


□ This report has been established as if no priority had been claimed due to the failure to furnish within the prescribed time 
limit the requested: 

1 | copy of the earlier application whose priority has been claimed. 

[ | translation of the earlier application whose priority has been claimed. 


2. 


j — j This report has been established as if no priority had been claimed due to the fact that the priority claim has been found invalid 


Thus for the purposes of this report, the international filing date indicated above is considered to be the relevant date. 
3. Additional observations, if necessary: 

See the supplemental box. 
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VI. Certain documents cited 


1 . Certain published documents (Rule 70. 1 0) 


Application No. 
Patent No. 


Publication date 

(day/month/year) 


Filing date 
(day/month/year) 


Priority date (valid claim) 
(day/month/year) 


2. Non-written disclosures (Rule 70.9) 

Date of written disclosure 

Kind of non-written disclosure Date of non-written disclosure referring to non-written disclosure 

(day/month/year) (day/month/year) 


See -the supplemental box. 
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International application No. 
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I. Basis of the report 


1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article J 4 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.) : 

Box 1.3: Inadmissible amendments 

(i) Statements concerning the subject matter of the 
invention (e.g. further details regarding the advantages 
of the invention or the problem addressed) but which have 
no basis in the original document can only be mentioned 
in the letter of response but not included in the 
application. In this respect, although the problem 
discussed in Box V.2 represents a basis for the 
recognition of inventive step, the evaluation of the 
prior art in the description, page 4, paragraph 3, goes 
largely beyond the substantive disclosure in those 
documents. This evaluation therefore contravenes PCT 
Article 34 (2) (b) . 

The subject matter of the statement on page 6, lines 27- 
29, represents an attempt to define a different gap. In 
this respect, the statement on page 6, lines 16-18 of the 
original description concerns the whole gap between the 
surface of the gas diffusion layer and the sealing edge, 
not a smaller gap between the outer edge of the gas 
diffusion layer and the finally solidified adhesive. As a 
result, this statement also contravenes PCT Article 
34 (2) (b) . 

Box 1.4: admissible amendments 

(i) The newly added features of the present Claim 1 are 
based on Figures 2 and 4 or 5 in conjunction with the 
disclosure on page 6, lines 16-25 and page 8, lines 17- 
18, of the original application, while the subject matter 
of Claim 7 is based on the originally filed Figures 3 and 
5. 
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GAS-TIGHT ASSEMBLY COMPOSED OF A BIPOLAR PLATE 
AND A MEMBRANE-ELECTRODE UNIT OF 
POLYMER ELECTROLYTE MEMBRANE FUEL CELLS 

The present invention relates to a gas-proof assembly 
composed of a bipolar plate and a membrane-electrode unit of 
polymer electrolyte membrane (PEM) fuel cells and a method for 
its production. 

A PEM fuel cell consists of two current collector plates, 
two porous, catalyzed gas diffusion electrodes and an ion 
exchange membrane which is arranged between these electrodes. The 
current collector plates typically include devices for feeding 
and distributing the reactants. Since the electric voltage of a 
single cell is much too low for practical applications, a 
plurality of such cells have to be connected in series. In the 
resulting fuel cell pile or stack, the current derivation plates 
that coincide are replaced by so-called bipolar plates. A bipolar 
plate, with one of its surfaces, is electrically connected to the 
anode of a cell of the stack, while the opposite surface is in 
contact with the cathode of the neighboring cell. The function of 
the bipolar plates is, on the one hand, to conduct the current 
through the stack, and on the other hand to separate the reaction 
gases. Furthermore, they are also usually equipped with gas 
conveying structures, such as a channel system, for better 
distribution of the reaction gases in the anode zone and the 
cathode zone. 

By feeding the typical reaction gas hydrogen to the anode 
side of the fuel cell, cations are generated in the catalyst 
layer that forms that part of the anode which is in direct 
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contact with th^^n exchange membrane, and^pb the same time 
electrons are passed on to the electron conducting anode. The 
oxidizing agent that is typically used is oxygen (or air) , which 
is fed to the cathode side of the cell. The reaction gas oxygen 
is reduced by absorbing both the hydrogen ions that have diffused 
through the ion exchange membrane and the electrons that are fed 
from the anode to the cathode via an external circuit. This 
reaction also takes place in a catalyst layer that forms that 
part of the cathode which is in contact with the membrane. In 
preferred applications, the oxygen concentration in the air is 
sufficient. The reaction product is water. Reaction enthalpy is 
released in the forms of electric energy and of waste heat. The 
unit of the membrane and the electrodes, including the respective 
catalyst layers, is termed the membrane electrode assembly (MEA) 
in the following. It has not yet been uniformly established in 
the literature whether the electrodes include portions of the gas 
diffusion layer or whether only the catalyst forms the 
electrodes. In the following, this will be pointed out should a 
differentiation be required for better understanding. 

A considerable problem in the design of fuel cell stacks is 
the permanent seal of the anode zone. Due to the high avidity of 
hydrogen, this feature is required not only for achieving good 
utilization of energy, but also for safety reasons. If air or 
oxygen is used at excess pressure, the cathode zone must be 
sealed as well. 

One method for sealing the gas chambers of PEM fuel cells 
consists of the production of seals with elastomer materials and 
the arrangement of these seals between the polymer electrolyte 
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membrane and the bipolar plates, which are made of gas-proof 
graphite materials. To accomplish this, the seal is placed in 
slots that have been manufactured in a complicated process and 
that are provided for, exclusively for this purpose, in a carbon 
fiber paper which serves as a gas diffusion layer. Such an 
application can be found, for example, in US-PS 5,284,718. 

The seal can also be formed by an elevation that is 
integrated in the bipolar plate and is formed by a stamping 
process. In this case, however, the bipolar plates will have to 
be made of an elastic, plastically deformable and gas-tight 
material, e.g. of graphite foils. Also, the seal requires, in . 
this case, considerable pressure for achieving the sealing 
effect, which must be exercised by the clamping plates. Such a 
method is described e.g. in DE-OS 195 42 475 Al. 

Another sealing method is presented in DE-PS 44 42 285 CI, 
wherein the negative polar plate, the membrane, the positive 
polar plate and two seals are clamped with each other at the 
periphery by a frame element in a gas-tight and electrically 
insulating manner. The frame element, which consists of metal, 
can be part of a polar plate and has a U cross-section. By 
expanding this U section element during assembly, the necessary 
pressing forces are generated. 

It is also possible to manufacture a unit from a seal layer 
and the ion exchange membrane, as shown in EP-PS 0 690 519 Al. 
The seal layer, which consists of porous polytetraf luoroethylene, 
is applied to the membrane on both sides and surrounds the part 
of the membrane that is coated with the catalyst like a frame. 
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All sealing methods known so far present the following 
disadvantages : 

If elastomer seals are employed, thin membranes frequently 
rupture at the clamping step due to the change in length of the 
elastomer (e.g. , silicone) . 

The usage of different materials for the bipolar plates and 
the seals also causes the risk that leaks occur upon start-up 
because the different materials have different degrees of 
expansion when warming up. 

Many other sealing systems require considerable pressure on 
the peripheral sealing edge in order to achieve the necessary 
sealing effect. This means that the clamping plates have to have 
larger dimensions and thus make the entire stack heavier, which 
is disadvantageous for mobile applications. The use of clamping 
elements at the frame generates additional weight due to metal 
parts with relatively thick walls. 

Mutual adjustment of the thicknesses of the electrodes and 
the bipolar plates and the thickness of the seal is extremely 
difficult because both the electrodes and the seal require 
suitable pressure, but have different degrees of elasticity. 
Tolerable thickness deviations are very small. This requirement 
leads to complex manufacturing procedures, which are very cost- 
intensive. 

In all known methods, there is, after assembling, a little 
gap between the electrode and the membrane for the reason that 
the seal must be cut out larger than the electrode. The result is 
an increased risk for the formation of cracks in the membrane, 
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especially in case of heavily swelling membranes and very thin 
membranes, such as membranes made of sulfonated polyetherketone. 

Another disadvantage with most of the systems is that the 
tightness can not be checked before assembling the single fuel 
cells to a stack. Thus, finding out about the place of leakages 
is only possible in the complete stack but not in the single 
cells. Securing the quality thus requires the conception of 
extensive processes. 

By means of the present invention, all of the above 
disadvantages can be avoided. 

It is an object of the invention to provide a gas-tight 
assembly of an MEA and the hydrogen side of a bipolar plate. 

Another object of the invention is to teach a simple, cheap 
method for manufacturing such assembly. 

An additional object of the invention is to teach a complete 
fuel cell stack of units of MEAs and bipolar plates according to 
the invention, which stack has gas conducts passing through the 
bipolar plate and also contains a sealed cathode zone. 

In addition, it is an object of the invention to teach a 
method for producing this fuel cell stack. 

A solution of these objects is offered by the gas-tight 
assembly of membrane-electrode-unit and bipolar plates according 
to claim (1), the fuel cell stack according to claim (12), the 
method for producing the assembly of bipolar plate and MEA 
according to claim (15) , and the method for producing the fuel 
cell stack according to claim (26) . 

Preferred versions of the invention can be found in the 
respective sub-claims. 

- 5 - 




The gas-proof assembly composed of the membrane electrode 
assembly and the bipolar plate is produced by a technically 
uncomplicated gluing process. This takes place, according to the 
invention, by employing one or several curable polymers 
(adhesives) for the sealing material. In order to be able to 
manufacture a gas-tight assembly composed of a bipolar plate and 
a membrane in a simple manner, the adhesive must adhere to the 
bipolar plate and the membrane, which may be equipped with a 
catalyst. The effectiveness of noble metal catalysts and the 
conductivity of the membrane must not be impaired, neither during 
the curing process nor in the cured state, by volatile 
substances. 

Some adhesives, surprisingly even commercial adhesives that 
meet these requirements are available. When utilizing metal 
bipolar plates, silicones are preferably suited as sealing 
adhesives. They adhere well to nearly all metals and to common 
perf luorinated and non-f luorinated membrane types that may or may 
not be equipped with a catalyst. When graphite bipolar plates or 
composites made of graphite and polymers are used, either epoxy 
resin of mean viscosity or again silicone can be employed as the 
adhesive sealant. In the latter, however, a bonding agent layer 
consisting of a thin epoxy resin coat must be applied to the 
preferably roughened bipolar plate surface. This epoxy resin coat 
can be applied through silk screen printing, spraying or 
brushing. If a particularly thin coat is desired, the two- 
component epoxy resin product Korapox 4 39 (Kommerling GmbH) can 
e.g. be diluted prior to the process with low alcohols, such as 
ethanol . 
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The products Elastosil E 41 and E 43 (Wacker Chemie AG) are 
particularly suited for gluing all kinds of bipolar plates. Due 
to massive poisoning symptoms on the active centers of the 
catalyst and the membrane, the two-component epoxy resin Stykast 
W 19 (Grace N.V., Belgium) is not suited. The viscosity of the 
adhesive is between 10,000 mPas and 500,000 mPas, preferably 
between 60,000 mPas and 350,000 mPas. A slightly thixotrope 
consistency can be advantageous. 

At first, the sealing of the hydrogen chamber 6 will be 
explained, which is a preferred application. When manufacturing a 
gas-proof assembly composed of bipolar plate and membrane 
electrode unit, a distinction must be made as to whether a 
complete MEA is used in the design of the PEM fuel cell, i.e. one 
membrane with two catalyst layers and with at least the anode gas 
diffusion layer, or whether catalyzed membranes with applied 
anode gas diffusion layers are used. The following at first 
describes the method if having selected a catalyzed membrane with 
an only applied anode gas diffusion layer. The information 
provided regarding the width of the sealing edge, the thickness 
of the gas diffusion layer and the overlapping between the gas 
diffusion layer and bipolar plate applies preferably to all 
gluing methods that are still to be presented. 

Preferably, as shown in Fig. 1, a bipolar plate 1 is used, 
with gas conduct bores for the reducing agent hydrogen (2a) and 
possibly for the oxidizing agent oxygen or air (2b) , with a gas 
distribution structure, e.g. a channel structure (3) , and with a 
circumferential, non-structured sealing edge (3a) , whose width is 
between 0.1 mm and 10 mm, preferably between 1 mm and 5 mm, 
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particularly preferred between 2 mm and 3 mm. Preferably, but not 
necessarily, the elevations of the channel structure are in the 
same plane as the sealing edge. The gas diffusion layer (4) with 
a typical thickness between 0.1 mm and 0.5 mm is positioned on 
the bipolar plate and fastened by a fastening device. In a 
particularly beneficial version, the positioning can be done with 
the help of pins in the gas conducts through the bipolar plate 
and the gas diffusion layer. For this, the gas diffusion layer 
must be equipped with openings in those areas that correspond to 
the bipolar plate. A gas diffusion layer is preferably used that 
is slightly larger than the area of the bipolar plate which area 
is equipped with the channel structure. The overlapping area 
between the gas diffusion layer and the bipolar plate (5) is 
between 0.1 mm and 5 mm, preferably between 0.3 mm and 0.8 mm. 
After selecting a suitable adhesive for sealing the hydrogen 
chamber (6), as shown in Fig. 2, an adhesive bead (7), which 
preferably is higher than the gas diffusion layer of the hydrogen 
chamber, is applied to the part of the bipolar plate the surface 
of which is in contact with the anode (la) , the gas diffusion 
structure for oxygen or air (3a) being here indicated only. The 
volume of the adhesive that is applied is preferably dimensioned 
in such a way that the gap between the surface of the gas 
diffusion layer and the sealed margin is filled completely. The 
adhesive bead is applied with suitable metering devices in such a 
way that it protrudes over the surface of the gas diffusion layer 
and is positioned on the sealing edge in such a way that it just 
barely touches the gas diffusion layer or ends just before it. By 
applying the catalyzed membrane (8) , the adhesive bead is then 
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deformed in such a way that it fills the entire gap between the 
bipolar plate and the membrane bottom surface and that the 
adhesive reaches at least the fronts of the gas diffusion layer 
and preferably even penetrates < 1mm into the gas diffusion 
layer. The membrane applied this way can be plane on the gas 
diffusion layer or also be slightly elevated in the area of the 
sealing bead. 

In order to place the thin, catalyzed membrane plane onto 
the bipolar plate with the gas diffusion layer and the adhesive 
bead, it is useful to also employ an auxiliary device, 
specifically a moveable vacuum clamping table. Similar to a 
bipolar plate, it can be equipped with a channel system, which is 
covered by a porous carbon fiber paper. By generating negative 
pressure in this channel system, a membrane can be clamped flush 
and can be placed onto the bipolar plate having the gas diffusion 
layer and the adhesive bead, together with the vacuum clamping 
table. In a preferred version, also the membrane and possibly the 
vacuum clamping table are equipped with bores in the same 
positions as is the bipolar plate, which bores later on are used 
for conducting gas through the individual cells of a stack. 

Subsequently, the adhesive must be cured at the appropriate 
conditions based on its composition, for example at slightly 
elevated temperatures or at room temperature. 

Now it is possible to check the assembly composed of the 
bipolar plate and the membrane and obtained this way for leakage 
and also, if required, to perform functional testing of this 
individual fuel cell. The functional test is preferably performed 
by clamping the assembly of bipolar plate and MEA together with a 
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suitable air conduction structure made of graphite and operating 
the thus completed cell at least with air close to ambient 
pressure. 

If a membrane to which the gas diffusion layers adhere is to 
be used, there is also a possibility available to seal the 
hydrogen chamber between the bipolar plate and the MEA. For this, 
the MEA must be equipped with a clear edge, i.e. not covered by 
the gas diffusion layer. The adhesive bead then is not applied 
onto the bipolar plate, but preferably directly onto the MEA, 
which in a beneficial version is clamped on a suitable vacuum 
clamping table. The MEA prepared this way can be placed onto the 
bipolar plate together with the vacuum clamping table. 

As shown in Fig. 3, also the gas conducts for the oxidizing 
agent oxygen or air (2b) , passing through the part of the bipolar 
plate whose surface is in contact with the anode (la) , can be 
sealed against the hydrogen chamber (6) in the way that has 
already been described for the two kinds of MEA. 

In order to be able to produce a fuel cell stack from 
several assemblies of the invention composed of the bipolar plate 
and MEA, which stack can also be operated with oxygen or air at 
excess pressure, these assemblies can be glued together in an 
airtight and hydrogen-tight manner while following the above- 
described method of the invention (compare Fig. 4 and Fig. 5) , in 
the following way: 

Preferably, initially an assembly composed of the bipolar 
plate and the MEA, including the cathode side gas diffusion layer 
(4b) , which leaves some area on the membrane at the margin and 
around the hydrogen conduct for the adhesive bead, is prepared. 

- 10 - 




An adhesive bead 7 is preferably applied, as described above, on 
the circumference of the membrane (Fig. 4) and around the 
hydrogen conducts (Fig. 5) . Another assembly composed of a 
bipolar plate and an MEA is placed onto the adhesive bead with 
the part of the bipolar plate whose side lb is in contact with 
the cathode. The adhesive is then cured under appropriate 
conditions. The adhesive bead on the circumference of the 
membrane seals the air, which can have excessive pressure, 
against the outer atmosphere, while the adhesive bead around the 
hydrogen conduct prevents that hydrogen can penetrate into the 
cathode area. 

During operation with air close to ambient pressure, the 
seal depicted in Fig. 4 on the outer circumference of the air 
chamber can be dispensed with. 

If through-holes for cooling media or clamping elements are 
provided, they can be sealed against the anode zone and cathode 
zone in the manner shown in Fig. 3 and also in Fig. 5. 

The benefits of the gluing method of the invention are that 
the gaps between the seal and the gas diffusion layers are 
avoided. Furthermore, no high pressure is required since it is 
replaced with the adhesion force of the gluing process. Neither 
the seal nor the electrodes must be manufactured at tight 
dimensional tolerances, and the cross-sections of the gas 
conducts can also be selected randomly. Leakage tests and at 
least functional tests with air at ambient pressure are possible 
for the individual cells. The glued seal generates nearly no 
additional weight. Therefore, cost-effective industrial 
production is possible. 
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REFERENCE LIST 


(1) Bipolar Plate 

(la) Side of the bipolar plate that is in contact with the 
anode 

(lb) Side of the bipolar plate that is in contact with the 
cathode 

(2) Gas conducts 

(2a) Gas conduct for the reducing agent hydrogen 

(2b) Gas conduct for the oxidizing agent oxygen or air 

(3) Gas distribution structure, e.g. channel structure 
(3a) Gas distribution structure for hydrogen 

(3b) Gas distribution structure for oxygen 

(4) Gas diffusion layer 

(4a) Gas diffusion layer of the hydrogen chamber 
(4b) Gas diffusion layer of the oxygen chamber 

(5) Overlap between the gas diffusion layer and the bipolar 
plate 

(6) Hydrogen chamber 

(7) Adhesive bead 

(8) Membrane 
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PATENT CLAIMS 


1. Assembly composed of a bipolar plate and an ME A, 
characterized in that the free edge of the ME A, which edge is not 
covered by gas diffusion layers and is equipped or is not 
equipped with a catalyst, is glued to the bipolar plate in a gas- 
tight manner. 

2. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with Claim (1) , characterized in that the hydrogen 
side of the bipolar plate is glued together with the anode side 
of the MEA. 

3. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of Claims (1) to (2) , characterized in that 
the adhesive was applied in the form of a sealing bead which is 
higher than the gas diffusion layer. 

4 . Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with claim (3) , characterized in that the volume of 
the applied and not yet cured sealing bead was dimensioned so as 
to precisely fill the gluing gap. 

5. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of claims (1) to (4) , characterized in that 
the adhesive material penetrates into the gas diffusion layer 0.2 
mm to 1 mm. 

6. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of Claims (1) through (5) , characterized in 
that gluing has been carried out with a curable silicone or an 
epoxy resin. 
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7. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of Claims (1) through (4) , characterized in 
that the bipolar plate and/or the membrane has been pretreated 
with a bonding agent in the area of the sealing edge. 

8. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of Claims (1) through (7) , characterized in 
that the gas diffusion layer overlaps the sealing edge of the 
bipolar plate by 0.1 to 5 mm. 

9 . Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with Claims (1) through (8), characterized in that the 
sealing edge and the surface of the gas distribution structure of 
the bipolar plate are located flush in one plane. 

10. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of Claims (1) to (9) , characterized in that 
for positioning the MEA with or without gas diffusion layers on 
the bipolar plate, a vacuum clamping table was used. 

11. Assembly composed of a bipolar plate and an MEA in 
accordance with any of Claims (1) through (10) , characterized in 
that anode and/or cathode gas conducts are provided, of which at 
least one which conducts the gas that is not to penetrate into 
the gas chamber of the assembly is sealed by gluing. 

12. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA, characterized in that the free 
membrane edge of an MEA, which edge is not covered by a gas 
diffusion layer and is equipped or is not equipped with a 
catalyst, is being glued to the bipolar plate in a gas-tight 
manner. 
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13. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with Claim (12) , 
characterized in that the hydrogen side of the bipolar plate is 
glued to the hydrogen side of the MEA. 

14. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of Claims 
(12) to (13), characterized in that the adhesive is applied in 
the form of a sealing bead which is higher than the gas diffusion 
layer. 

15. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of Claims 
(12) to (14) , characterized in that the volume of the applied and 
not yet cured sealing bed is dimensioned so as to precisely 
filling the gluing gap. 

16. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of Claims 
(12) to (15) , characterized in that the adhesive material 
penetrates into the gas diffusion layer by 0.2 mm to 1 mm. 

17. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of Claims 
(12) through (16) , characterized in the gluing process is 
performed with a curable silicone or an epoxy resin. 

18. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of Claims 
(12) through (17), characterized in that the bipolar plate and/or 
the membrane are pretreated with a bonding agent in the area of 
the sealing edge. 
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19. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of Claims 
(12) through (18), characterized in that the gas diffusion layer 
overlaps the sealing edge of the bipolar plate by 0.1 to 5 mm. 

20. Method for producing a gas-proof assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA according to any of claims (12) to 
(19), characterized in that the sealing edge and the surface of 
the gas distribution structure of the bipolar plate are located 
flush in one plane. 

21. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of claims 
(12) to (20) , characterized in that for positioning the MEA with 
or without gas diffusion layers on the bipolar plate, a vacuum 
clamping table is used. 

22. Method for producing a gas-tight assembly composed 
of a bipolar plate and an MEA in accordance with any of claims 
(12) to (21) , characterized in that anode and/or cathode gas 
conducts are provided, of which at least one which conducts the 
gas that is not to penetrate into the gas chamber of the assembly 
is sealed by gluing - cell -. 

23. Application of the assembly composed of a bipolar 
plate and an MEA in accordance with any of Claims (1) through 
(11) in fuel cell stacks and/or piles of electrolysis cells. 

24. Application according to claim (23), characterized 
in that several assemblies composed of a bipolar plate and an MEA 
according to any of Claims (1) through (11) are connected 
electrically in series by stacking. 
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25. Application according to claim (23), characterized 

in that the gas chamber in the assemblies of bipolar plate and 
ME A, which gas chamber has not yet been sealed, is sealed by the 
method of any of claims (12) to (22) at the circumference and/or 
at the corresponding gas conduits, again at one side of the 
bipolar plate of an assembly with the corresponding side of an 
MEA of a second assembly. 
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II IS Prioritat 
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Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkert und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 


III 

□ 

IV 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/01890 

I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikei 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

-1 .10 eingegangen am 14/08/2000 mit Schreiben vom 14/08/2000 
Patentanspruche, Nr.: 

1 5 eingegangen am 1 4/08/2000 mit Schreiben vom 1 4/08/2000 
Zeichnungen, Blatter: 

-I / 4 _4/4 eingegangen am 1 4/08/2000 mit Schreiben vom 1 4/08/2000 

2. Aufgrund der Anderungen sind tolgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde Gber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

siehe Beiblatt 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 

siehe Beiblatt 

II. Prioritat 

1 . □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung der beanspruchten Prioritat erstellt worden, da tolgende 

angeforderte Unterlagen nicht innerhalb der vorgeschriebenen Frist eingereicht wurden: 

□ Abschrift derfruheren Anmeldung, deren Prioritat beansprucht worden ist. 

□ Ubersetzung der fruheren Anmeldung, deren Prioritat beansprucht worden ist. 

2. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung der beanspruchten Prioritat erstellt worden, da sich der 

Prioritatsanspruch als ungultig herausgestellt hat. 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/01 890 

Fur die Zwecke dieses Benefits gilt daher das obengenannte intemationale Anmeldedatum als das 
maGgebliche Datum. 

3. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 
siehe Beiblatt 

V. Begrundete Feststeliung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststeliung 

1. Feststeliung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-15 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1 -1 5 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1 -1 5 

Nein: Anspruche 

2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VI. Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

1. Bestimmte veroffentlichte Unterlagen (Regel 70.10) 
und / oder 

2. Nicht-schriftliche Offenbarungen (Regel 70.9) 
siehe Beiblatt 

VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, daG die Internationale Anmeldung nach Form oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 

VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 

siehe Beiblatt 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/01 890 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 

Sektion 1,3: Unannehmbare Anderunqen 

(i) Angaben, die zwar den Gegenstand der Erfindung betreffen (z.B. weitere 
Einzelheiten beziiglich der Vorteile der Erfindung oder der zu losenden Aufgabe), aber 
keine Grundlage in den ursprunglichen Unterlagen haben, konnen nur im Antwort- 
schreiben erwahnt, aber nicht in die Anmeldung aufgenommen werden. Diesbezuglich, 
obwohl die unter Sektion V.2 diskutierte Problematik eine Basis fur die Anerkennung 
der Erfinderischen Tatigkeit darstellt, gehen die Bewertungen des Stand der Technik im 
dritten Absatz auf Seite 4 der Beschreibung weit uber den Sachverhalt dieser 
Dokumente hinaus. Diese Bewertungen stoBen deswegen gegen Art.34(2)b) PCT. 

Der Gegenstand des Satzes auf Seite 6, Zeilen 27-29 stellt einen Versuch dar, ein 
anderen Spalt zu definieren. Diesbezuglich der Satz auf Seite 6, Zeilen 16-18 der 
ursprunglichen Beschreibung bezieht sich auf dem gesamten Spalt zwischen der 
Oberflache der Gasdiffusionsschicht und dem Dichtrand und nicht auf einem kleineren 
Spalt zwischen dem auBeren Rand der Gassdiffusionsschicht und dem schlieBlichen 
verfestigten Kleber. Dies stoBt deswegen auch gegen Art.34(2)b) PCT. 

Sektion 1.4: Annehmbare Anderunqen 

(i) Die Basis der neu eingefuhrten Merkmale des vorliegenden Anspruchs 1 ist von den 
Figuren 2 und 4 oder 5 in Zusammenhang mit den Offenbarungen auf Seite 6, Zeilen 
16-25 und Seite 8, Zeilen 17-18 der ursprunglichen Anmeldung zu entnehmen, 
wahrend der Gegenstand des Anspruchs 7 eine Basis in den ursprunglich 
eingereichten Figuren 3 und 5 hat. 

(ii) Die Einfuhrung des Begriffs "Kleberand" d.h Merkmal M 3a" (siehe insbesondere 
Seite 6, Zeilen 6-9) wie in den neuen Figuren 1 und 2 dargestellt wird, kann als eine 
implizite Offenbarung der ursprunglichen Unterlagen angenommen werden. 
Diesbezuglich hatte das Bezugszeichen "3a" auf Zeile 16 der ursprunglichen Seite 6 
von den Figuren 2-5 das Bezugszeichen "3b" sein sollen. 

Sektion 2-3: Prioritat 

Beziiglich dem Gegenstand der vorliegenden Anspruche 1-15 wurde die Prioritat vom 
30.06.98 rechtsmaBig beansprucht. 

Sektion V.2: Zitierunaen und Erklarunqen 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/01890 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT _ 

(i) Auf der Basis der englischen Abstrakte des internationalen Recherchenberichts 
offenbart Dokument JP 09 289 029 (D1a), das als nachste Stand der Technik 
betrachtet werden kann, einen SPE-Membran-Brennstoffzellenstack wobei Klebstoff 
Oder vorgeformte klebrige pflasterartige Rahmen 18 eingesetzt werden urn die 
Gasraume zu verdichten, von dem sich der Gegenstand des Anspruchs 1 dadurch 
unterscheidet, daB die Gasverteilerplatten 10 nicht explizit als Bipolarplatten 
gekennzeichnet sind. Es ist dem Fachmann jedoch allgemein bekannt, da3 die Zellen 
des Stacks elektrisch in Serie geschaltet werden. Vor allem auf Grund der Konstruktion 
mit Endplatten 27 in Figur 9 des Dokuments D1 laBt keinen Zweifel mehr offen, daB die 
Platten 10 bipolar sein mussen. Die MEA-Einheit 16 ist in Fig.9 des Dokuments D1 
dargestellt. Es ist weiter von Fig.3 und 9 des Dokuments D1 auch zu erkennen, daB die 
freie Membranrander jeder MEA mit den Platten 10 beidseits verklebt sind. 

Trotzdem besteht einen zusatzlichen und dieses Mai echten Unterschied, namlich ist 
es vom Dokument D1 nicht klar zu entnehmen, daB der im vorliegenden Anspruch 1 
geschilderte Volumenbereich bis zu seinen Begrenzungsflachen spaltfrei mit einem 
verfestigten Klebemittel ausgefullt ist, obwohl der in den Figuren 1 und 3 des Dokument 
D1 geschilderte gleiche Volumenbereich (d.h. mit den gleichen ober-, innen- und 
unterseitigen Randseiten) an diese Rander im Betriebsfertigen Zustand an Anfang des 
Betriebslebens als Gasdicht betrachtet werden muBte. 

Die Gegenstande der vorliegenden Anspruche 1-15 sind deshalb neu gegenuber 
Dokument D1. 

Im Gegensatz zur vorliegenden Anmeldung hat weder Dokument D1 noch die anderen 
Dokumente des internationalen Recherchenberichts die Problematik eines Spaltes 
zwischen dem AuBenrand der Gasdiffusionsschicht und der Dichtung nicht erkannt d.h. 
Im Bereich dieses Spalts liegt die Membran weder an die Dichtung noch an der 
Gasdiffusionsschicht an und ist somit nicht gestutzt. Im Lauf des Betriebsleben einer 
Zelle und Aufgrund der erheblichen Dehnungen und Schrumpfungen der Membran sind 
solche Spalte haufig der Ausgangspunkt von Rissen in der Membran, die eine 
Zerstorung der Zelle verursachen konnte. Dies wird gemaB dem obengenannten neuen 
Merkmal des vorliegenden Anspruchs 1 verhindert, da ohne Spalte ist die Membran 
vollstandig gestutzt. Gleichzeitig wird keine zusatzlichen Dichtungselemente wie die im 
Dokument JP 07 065 847 (D3) (siehe z.B. die Figuren 1 und 2) benotigt und somit ist 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 


Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/01 890 


ein einfaches, kostengiinstiges Verfahren zur Herstellung eines derartigen Verbundes 
erzielt. Somit sind die Erfordernisse des Artikels 33(2)-(4) PCT erfullt. 


Sektion VI: Bestimmte veroffentlichte Unterlaaen (R eael 70.10) 


Anmelde Nr. 
Patent Nr. 

EP 0 918 362 
GB 2 323 700 
WO 98/33225 
DE 1 98 23 880 


Veroffentiichungsdatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

26.05.99 
30.09.98 
30.07.98 
10.12.98 


Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

18.11.98 

27.03.98 
29.01.98 
28.05.98 


Prioritatsdatum 
(zu Recht beansprucht) 
(T ag/Monat/Jahr) 

21.11.97 
29.03.97 
29.01.97 
03.06.97 


Sektion VII: Bestimmte Mangel 

Der Anspruch 1 ist zwar in der zweiteiligen Form abgefaBt; das Merkmal, daB der darin 
definierten Volumenbereich "gasdicht" ist, ist aber unrichtigerweise im kennzeich- 
nenden Teil aufgefiihrt (Regel 6.3 b) PCT), da es im Dokument D1 in Verbindung mit 
den im Oberbegriff genannten Merkmalen offenbart wurde (siehe Sektion V.2 oben). 

Sektion VIII: Bestimmte Bemerkuna unter Art ike I 6 PCT 

Das Bezugszeichen "6" auf der vierten Zeile des Anspruchs 6 ist nicht korrekt, da 
dieses den Wasserstoffraum darstellt (siehe z.B. Seite 6, Zeile 12-13 oder Seite 7, 
Zeile 25 der urspriinglichen Anmeldung). 
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PCT/DE 99/01890 
Manhattan Scientifics, Inc. 
New York, USA 


GASDICHTER VERBUND AUS BIPOLARPLATTE 
UND MEMBRAN-ELEKTRODEN-BAUGRUPPE VON 
POLYMERELEKTROLYTMEMBRAN-BRENNSTOFFZELLEN 


Die Erfindung betrifft einen gasdichten Verbund aus Bipolarplatte und 
Membran-Elektroden-Einhert von Polymerelektrolytmembran(PEM)-Brennstoffeellen, 
ein Verfahren zu seiner Herstellung und die Anwendung des Verbunds in einem 
reihengeschalteten Brennstoffzellenstack. 

10 Eine PEM-Brennstoffzelle besteht aus zwei Stromableiterplatten, zwei porbsen, 

eventuell katalysierten Gasdiffusionsschichten und einer katalysierten oder nicht 
katalysierten lonenaustauschermembran, die zwischen diesen Schichten an- 
geordnet ist. Die Fachsprache hinsichtlich der Verbundskomponenten ist bisher 
noch nicht einheitlich, es werden gelegentlich die Gasdiffusionsschichten und 

15 gelegentlich auf der Membran aufgebrachte Katalysatorschichten auch als Elek- 

troden bezeichnet. An den Stromableiterplatten befinden sich typischerweise 
Einrichtungen zur Zuftihrung und Verteilung der Reaktanden, sogenannte Gasver- 
teilungsstrukturen. Da die elektrische Spannung einer einzelnen Zelle fur praktische 
Anwendungen viel zu niedrig ist, mussen eine Mehrzahl solcher Zellen in Reihe 
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2 

geschaltet werden. Bei dem sich daraus ergebenden Brennstoffzellenstapel bzw. j 
-stack werden die aufeinandertreffenden Stromableiterplatten als Bipolarplatten 
bezeichnet. Eine Bipolarplatte steht mit einer ihrer Oberflachen in elektrischem 
Kontakt mit der Anode einer Zelle des Stapels, wShrend die gegenuberliegende 
5 Oberflache mit der Kathode der benachbarten Zelle kontaktiert ist. Die Funktion der 

Bipolarplatten liegt zum einen im Durchleiten des Stroms durch den Stack, zum 
anderen im Trennen der Reaktionsgase. Auch weisen sie meistens Gasverteilungs- 
strukturen z. B. ein Kanalsystem zur besseren Verteilung der Reaktionsgase im 
Anoden- und Kathodenraum auf. 

10 Durch Zufiihrung des typischen Reaktionsgases Wasserstoff an die Anodensei- 

te der Brennstoffzelle werden in der Katalysatorschicht, die anodenseitig mit der 
lonenaustauschermembran direkt in Beruhrung steht, Kationen gebildet und 
gleichzeitig Elektronen an die Elektronen leitenden anodenseitigen Schichten 
abgegeben. Als Oxidationsmittel wird typischerweise Sauerstoff (oder Luft) der 

15 Kathodenseite der Zelle zugefuhrt. Durch Aufnahme der durch die lonenaustau- 

schermembran diffundierten Wasserstofflonen und der durch einen auSeren 
Stromkreis von der Anode zur Kathode gefuhrten Elektronen wird das Reaktionsgas 
Sauerstoff reduziert. Diese Reaktion lauft ebenfalls in einer Katalysatorschicht ab, 
die die Membran kathodenseitig kontaktiert. In den bevorzugten Anwendungsfallen 

20 ist die Konzentration des Sauerstoffs in der Luft ausreichend. Als Reaktionsprodukt 

entsteht Wasser. Die Reaktionsenthalpie wird in Form von elektrischer Energie und 
Abwarme frei. Die Membran und die Gasdiffusionsschichten Oder Elektroden, 
einschlieSlich der jeweiligen Katalysatorschichten, werden zusammen als Membran- 
Elektroden-Baugruppe (im folgenden MEA - Membrane Electrode Assembly) 

25 bezeichnet. Ob zu den "Elektroden" Anteile der Gasdiffusionsschicht hinzuzu- 

rechnen sind Oder ob nur der Katalysator die Elektroden bildet, ist, wie gesagt, in 
der Literatur nicht einheitlich geregelt. Im folgenden wird bei einer fur das Ver- 
standnis notwendigen Unterscheidung gesondert darauf hingewiesen. 

Ein wesentliches Problem bei der Konstruktion von Brennstoffzellenstacks ist 
30 die dauerhafte Abdichtung des Anodenraums. Aufgrund der hohen Reaktions- 

freudigkeit von Wasserstoff ist dies neben guter Energieausnutzung auch aus 
Sicherheitsgrunden notwendig. Wird Luft oder Sauerstoff mit wesentlichem Ober- 
druck verwendet, so muft auch der Kathodenraum abgedichtet werden. 
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Viele Dichtungssystemen benotigen am Dichtrand erheblichen AnpreBdruck, 
urn die notwendige Dichtwirkung zu erreichen. Dies hatzur Folge, daB die Spann- 
platten groBer dimensioniert werden miissen und somit den gesamten Stack 
schwerer machen, was nachteilig fiir die mobile Anwendung ist. Bei Verwendung 
von Klemmelementen am Rahmen entsteht zusatzliches Gewicht durch relativ 
dickwandige Metallteile. Die Abstimmung zwischen der Dicke der Elektroden und 
der Bipolarplatten und der Dicke der Dichtung ist SuBerst schwierig, da beide, 
Elektroden und Dichtung, geeigneten AnpreBdruck benotigen, aber unterschiedliche 
Elastizitaten aufweisen. Die tolerierbaren Dickenabweichungen sind sehr klein. 
Diese Anforderung fuhrt zu aufwendigen Herstellungsverfahren, die sehr kosten- 
intensiv sind. Aufgrund der unterschiedlichen, verwendeten Materialien bei Bipolar- 
platten und Dichtung besteht auch die Gefahr, dafi es bei Inbetriebnahme zu 
Undichtigkeiten kommt, da sich bei Erwarmung die verschiedenen Materialien 
unterschiedlich ausdehnen. Bei Verwendung von Elastomerdichtungen werden 
haufig dQnne Membranen durch die Langenanderung des Elastomers (z. B. Silikon) 
beim Zusammenspannen zerrissen. 

Ein Verfahren, die Gasraume von PEM-Brennstoffzellen abzudichten, besteht 
in der Fertigung von Dichtungen aus Elastomermaterialien und dem Anordnen 
dieser Dichtungen zwischen der Polymerelektrolytmembran und den Bipolarplatten, 
die aus gasdichtem Graphitmaterialien hergestellt sind. Dabei wird die Dichtung in, 
auf komplizierte Art und Weise hergestellte, Schlitze eingelegt, die eigens dafur in 
einem Kohlefaserpapier, das als Gasdiffustonsschicht dient, vorgesehen sind. Eine 
solche Anwendung findet sich beispielsweise in der US-PS 5,284,718. 

Die Dichtung kann auch aus einer in der Bipolarplatte integrierten Erhebung, 
die durch einen Pragevorgang hergestellt ist, gebildet werden. Die Bipolarplatten 
miissen dann aber aus einem elastischem, plastisch verformbaren und gasdichten 
Material, z. B. aus Graphitfolien hergestellt sein. Auch hier benotigt die Dichtung 
erheblichen Druck fur die Ausbildung der Dichtwirkung, der von den Spannplatten 
ausgeubt werden muB. Ein derartiges Verfahren zeigt z. B. DE-OS 195 42 475 A1 . 

Ein weiteres Abdichtungsverfahren stellt DE-PS 44 42 285 C1 vor, bei dem die 
negative Polplatte, die Membran, die positive Polplatte und zwei Dichtungen am 
Rand durch ein Rahmenelement gasdicht und elektrisch isolierend miteinander 
verklemmt werden. Das aus Metall bestehende Rahmenelement kann Teil einer 
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Polplatte sein und besitzt einen U-Profil-Qtierschnitt. Durch Aufweitung dieses U - 
Profils bei der Montage entsteht der AnpreSdruck. 

Auch ist es moglich, wie EP-PS 0 690 519 A1 zeigt, eine Einheit aus einer 
Flachendichtung und der lonenaustauschermembran herzustellen. Die aus porosem 
5 Polytetraflourethylen bestehende Dichtung ist auf beiden Seiten der Membran 

angebracht und umgibt den mit Katalysator beschichteten Teil der Membran als eine 
Art Rahmen. 

Aus der JP 09-289029 sind geklebte Zellen und schlieBlich auch geklebte 
Stapel bekannt, die einzeln hergestellt, gestapelt und wiederum zu einem Stapel 

10 zusammengeklebt sind. Die Figuren dieser Druckschrift zeigen die Verklebung mit 

einem in Fig. 4 in der Draufsicht dargestellten Viereckrahmen 18, also einem 
vorgeformten Klebeeinsatz. Einen vergleichbare Aufbau zeigt auch die WO 
94/25995. Dort ist ein Rahmenelement vorhanden, das unter Verwendung eines 
Silikon-Dichtungsrnittels eingeklebt ist. Solche vorgefertigten Rahmen fullen allein 

15 schon aufgrund von Herstellungstoleranzen, aber auch zweckbestimmt zum 

erleichterten Einsetzen, den entsprechenden Dichtspalt nicht voilstandig aus, denn 
die Dichtung muB grQBer als die Gasdiffusionsschicht ausgeschnitten werden, und 
es ergibt sich das Problem der Bildung eines Spalts insbesondere auSenseitig von 
der stromleitenden Gasdiffusionsschicht zwischen dieser und dem Kleberahmen. 

20 Im Bereich dieses Spalts liegt die Membran weder an der Dichtung npch an der 

Gasdiffusionsschicht an und ist somit ungestutzt. Aufgrund der erheblichen Dehnun- 
gen und Schrumpfungen der Membran in Abhangigkeit von Umweltfaktoren, 
insbesondere von der Feuchtigkeit, sind diese Spalte haufig der Ausgangspunkt von 
Rtssen in der Membran, die eine Zerstorung der Zelle darstellen. Eine erhohte 

25 Gefahr von RiBbildung in der Membran tritt besonders bei stark quellenden und sehr 

dunnen Membranen wie z. B. bei Membranen aus sulfoniertem Polyetherketon auf. 

Durch die Erfindung soil die Bildung eines solchen Spalts sicher verhindert 
werden. Dies erfolgt dadurch, daB der auBen um die Gasdiffusionsschicht um- 
laufende Volumenbereich bis zu seinen Begrenzungsflachen spaltfrei und gasdicht 

30 mit einem dort verfestigten Klebemittel ausgefiillt ist. GemaB einer bevorzugten 

Ausfuhrung dringt das Klebemittel sogar noch ein kleines Stuck in die Diffusions- 
schicht ein, und gemaB einer weiteren sehr wichtigen besonderen Ausfuhrung sind 
solche spaltfreien Klebedichtungen nicht nur am AuBenumfang der GasdifFusions- 
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schicht zwischen der Bipolarplatte und der Membran, sondem auch zwischen diesen 
Bauteilen am Ort von Gasdurchfuhrungen ausgebildet. 

Weitere bevorzugte Weiterbildungen der Erfindung finden sich in den jeweiligen 
Unteranspruchen. 

Die Erfindung wird im folgenden unter Bezugnahme auf die Zeichnung anhand 
der Darstellung eines Ausfuhrungsbeispiels und von Zwischen stufen seines 
Herstellungsverfahrens naher erlautert. Es zeigen: 

Fig. 1 in Draufsicht eine Bipolarplatte mit darauf angeordneter, durchsichtig 
dargestellten Gasdiffusionsschicht; 

Fig. 2 einen Querschnitt durch die Anodenseite eines erfindungsgemaSen 
Verbunds in dessen Randbereich in einer Zwischenstufe des Herstel- 
lungsverfahrens; 

Fig. 3 einen Querschnitt entsprechend Fig. 2 in einem Gasdurchfuhrungsbereich 
des Verbunds; 

Fig. 4 einen Querschnitt durch den hinsichtlich seiner Schichtung gesamten 
Verbund eines Zellenstacks in dessen Randbereich, wobei in der oberen 
Halfte eine Zwischenstufe des Herstellungsverfahrens und in der unteren 
Halfte der Endzustand dargestellt sind; 

Fig. 5 einen Querschnitt entsprechend Fig. 4 in einem Gasdurchfuhrungsbereich 
des Verbunds. 

Fig. 1 zeigt eine Bipolarplatte 1 mit einer Seite 1a und einer Seite 1b, und mit 
Gasdurchfuhrungsbohrungen 2a fur das Reduktionsmittel Wasserstoff und Gas- 
durchfuhrungsbohrungen 2b fur das Oxidationsmittel Sauerstoff oder Luft p mit einer 
Gasverteilungsstruktur, z. B. einer Kanalstruktur 3, und mit einem umlaufendem, 
nicht strukturierten Dichtrand, dessen Breite zwischen 0,1 mm und 10 mm, bevor- 
zugt zwischen 1 mm und 5 mm, besonders bevorzugt zwischen 2 mm und 3 mm 
liegt. ZweckmaUigerweise, aber nicht notwendig, liegen die Erhebungen der 
Kanalstruktur 3 auf derselben Ebene wie der Dichtrand. Stromleitende und gas- 
durchlassige Gasdiffusionsschichten 4 mit typischer Dicke zwischen 0,1 mm und 
0,5 mm sind auf der Bipolarplatte positioniert und mit einer Haltevorrichtung fixiert, 
und zwar eine anodenseitige Gasdiffusionsschicht 4a des Wasserstoffraums und 
eine kathodenseitige Gasdiffusionsschicht 4b des Sauerstoffraums (Fig. 4). Be- 
sonders vorteilhaft kann deren Positionierung mit Hilfe von Stiften in den Gasdurch- 
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fuhrungen 2a und 2b erfolgen. Die Gasdiffusionsschichten mGssen dazu an den den 
Durchfuhrungen in der Bipolarplatte entsprechenden Stellen Aussparungen auf- 
weisen. Die Gasdiffusionsschicht 4a ist etwas grdfter als der mit der Kanalstruktur 
3 versehene Bereich der Bipolarplatte. Die Oberiappung 5 zwischen der Gasdiffu- 
sionsschicht 4 und der Kanalstruktur 3 liegt zwischen 0,1 mm und 5 mm, bevorzugt 
zwischen 0,3 mm und 0,8 mm und verringert die Breite des Dichtrands auf einen 
Kleberand 3a, der der Randbereich der Bipolarplatte 1 ist, der auSerhalb des von 
der Gasdiffusionsschicht uberdeckten Bereichs ist und einen ringformigen urn die 
Gasdiffusionsschicht liegenden Volumenbereich begrenzt. Die Kanalstruktur 3 mit 
der Gasdiffusionsschicht 4a bilden einen Wasserstoffraum 6. 

Zunachst soil die Abdichtung des Wasserstoffraumes 6 dargestellt werden, die 
bevorzugt durchgefuhrt wird. Bei der Herstellung eines gasdichten Verbundes der 
Bipolarplatte und der Membran-Elektroden-Einheit muS unterschieden werden, ob 
im Aufbau der PEM-Brennstoffzelle eine komplette MEA verwendet wird, d. h. eine 
Membran mit zwei Katalysatorschichten und mit mindestens der Anoden-Gasdiffu- 
sionsschicht, oder ob es sich um katalysierte Membranen mit aufgelegter Anoden- 
Gasdiffusionsschicht handelt. Im folgenden wird zunachst die Vorgehensweise bei 
Auswahl einer katalysierten Membranen mit nur aufgelegter Anoden-Gasdiffusions- 
schicht beschrieben. Die dabei gemachten Angaben zur Breite des Dichtrandes, 
zur Dicke der Gasdiffusionsschicht und zur Oberiappung zwischen Gasdiffusions- 
schicht und Bipolarplatte gelten bevorzugt fOr alle noch darzustellenden Klebe- 
verfahren. 

Zur Herstellung des Zellenverbunds wird, nach Auswahl eines geeigneten 
Klebers zur Abdichtung des Wasserstoffraums 6, wie in Fig. 2 dargestellt eine 
Kleberaupe 7, die hoher ist als die Gasdiffusionsschicht 4a des Wasserstoffraums. 
auf die Seite 1a der Bipolarplatte aufgetragen, die mit der anodenseitigen Gasdiffu- 
sionsschicht 4a in Kontakt steht. Das Volumen des aufgebrachten Klebers wird so 
bemessen, da& der Spalt zwischen der seitlichen Oberflache der Gasdiffusions- 
schicht 4a und dem schlieBlichen verfestigten Kleber vollstandig gefullt wird. Die 
Kleberaupe 7 wird also mit geeigneten Dosiervorrichtungen dergestalt aufgebracht, 
daft sie die Oberflache der Gasdiffusionsschicht 4a Qberragt, und wird am Kleberand 
so positioniert, dali sie die Gasdiffusionsschicht gerade eben beruhrt oder knapp 
vor dieser endet. 
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Der Verbund umfaBt weiterhin eine katalysierte oder nicht katalysierte Membran 
8. Durch Auflegen der z. B. katalysierten Membran 8 wird nun die Kleberaupe 7 so 
deformiert, daft sie den gesamten Spalt zwischen Bipolarplatte und Membran- 
unterseite fullt und der Kleber zumindest bis an die Stirnflachen der Gasdiffusions- 
schicht reicht und bevorzugt sogar uber Distanzen von < 1 mm in die Gasdiffusions- 
schicht 4a eindringt. Die so aufgelegte Membran 8 kann zunachst eben auf der 
Gasdiffusionsschicht 4a liegen oder im Bereich der Kleberaupe 7 auch leicht erhoht 
sein. 

Urn die dunne, katalysierte Membran auf die Bipolarplatte mit Gasdiffusions- 
schicht und Kleberaupe eben aufzulegen, bedient man sich zweckmaBigerweise 
einer Hilfskonstruktion, namlich eines beweglichen Vakuumspanntisches. Dieser 
kann ahnlich einer Bipolarplatte aus einem Kanalsystem bestehen, das durch ein 
poroses Kohlfaserpapier abgedeckt ist. Durch Erzeugung eines Unterdrucks in 
diesem Kanalsystem kann eine Membran eben aufgespannt und zusammen mit 
dem Vakuumspanntisch auf die Bipolarplatte mit Gasdiffusionsschicht und Kleberau- 
pe aufgesetzt werden. Bevorzugt enthalt auch die Membran und evtl. der Vakuum- 
spanntisch an denselben Positionen wie die Bipolarplatte Bohrungen, die spater zur 
Gasdurchfuhrung durch die einzelnen Zellen eines Stacks dienen. 

AnschlieBend muB der Kleber je nach Art seiner Zusammensetzung unterden 
entsprechenden Bedingungen, beispielsweise bei leichter Temperaturerhohung oder 
bei Raumtemperatur, ausgehartet werden. 

Nun ist es moglich, den so hergestellten Verbund aus Bipolarplatte und 
Membran auf seine Dichtigkeit zu prtifen und bei Bedarf auch eine Funktionsprufung 
dieser einzelnen Brennstoffeelle vorzunehmen. Die Funktionsprufung kann dadurch 
erfolgen, dali der Verbund mit einer geeigneten Luftfiihrungsstruktur aus Graphit 
zusammengespannt wird und die somit vollstandige Einzelzelle zumindest mit Luft 
nahe dem Umgebungsdruck betrieben werden kann. 

Falls eine Membran, auf der die Gasdiffusionsschichten haften, verwendet 
werden soil, existiert ebenfalls eine Moglichkeit der Abdichtung des Wasserstoff- 
gasraums zwischen Bipolarplatte und MEA. Die MEA mud dazu einen freien, d. h. 
nicht von der Gasdiffusionsschicht bedeckten Rand aufweisen. Die Kleberaupe wird 
dann eventuell nicht auf die Bipolarplatte, sondern bevorzugt direkt auf die MEA, 
die vorteilhaft auf einem geeigneten Vakuumspanntisch aufgespannt ist, aufgetra- 
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gen. Die so vorbereitete MEA kann dann zusarnmen mit dem Vakuumspanntisch 
auf die Bipolarplatte aufgesetzt werden. 

Wie in Fig. 3 dargestellt ist, konnen aucri die Gasdurchfuhrungen wie hier die 
Gasdurchfuhrung 2b fur das Oxidationsmittel Sauerstoff Oder Luft durch den Teil 
5 der Bipolarplatte 1 , dessen Seite 1a mit der Anode in Kontakt steht, in der fur die 

beiden Arten von MEA bereits beschriebenen Weise gegen den Wasserstoffraum 

6 gedichtet werden. 

Um aus mehreren erfindungsgema&en Einheiten aus Bipolarplatte und MEA 
einen Brennstoffzellenstack herzustellen, der auch mit Sauerstoff Oder Luft unter 
10 Uberdruck betrieben werden kann, konnen diese Einheiten miteinander luft- und 

wasserstoffdicht analog dem obigen Verfahren folgendermaSen (vgl. Fig. 4 und Fig. 
5) verklebt werden: 

Zunachst wird ein Verbund aus Bipolarplatte und MEA einschlieSIich kathoden- 
seitiger Gasdiffusionsschicht 4b, die am Rand und um die Wasserstoffdurchfuhrung 
15 etwas Membranflache fur eine Kleberaupe freila&t, bereitgestellt. Die Kleberaupe 

7 wird in der oben beschriebenen Weise am Umfang der Membran 8 (Fig. 4) und 
um die Wasserstoffdurchfuhrungen 2a (Fig. 5) aufgebracht. Eine weitere Einheit aus 
Bipolarplatte und MEA wird mit dem Teil der Bipolarplatte 1, dessen Seite 1b mit 
der Kathoden in Kontakt steht, auf die Kleberaupe 7 aufgesetzt. Der Kleber wird 

20 anschlieftend unter geeigneten Bedingungen ausgehartet. Die Kleberaupe 7 am 

Umfang der Membran 8 dichtet die evtl. unter Oberdruck stehende Luft gegen den 
Auftenraum ab, wahrend die Kleberaupe 7 um die Wasserstoffdurchfuhrung 2a 
verhindert, daS Wasserstoff in den Kathodenraum eindringt. 

Bei Betrieb mit Luft nahe dem Umgebungsdruck kann auf die in Fig. 4 dar- 
25 gestellte Abdichtung am auReren Umfang des Luftraumes verzichtet werden. 

Falls Durchfuhrungsbohrungen fur Kuhlmedien oder Spannelemente vor- 
gesehen sind, konnen diese gegen Anoden- und Kathodenraum nach MaBgabe von 
Fig. 3 und zugleich Fig. 5 abgedichtet werden. 

Der gasdichte Verbund aus Membran-Elektroden-Baugruppe und Bipolarplatte 
30 kann also durch ein technisch unkompliziertes Klebeverfahren erstellt werden, wobei 

als Klebemittel ein oder mehrere aushartbare Polymere (Klebstoffe) verwendet 
werden. Um auf einfache Weise einen gasdichten Verbund aus Bipolarplatte und 
Membran herstellen zu konnen 1 muB das Klebemittel auf der Bipolarplatte und auf 
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der Membran, die evtl. mit einem Katalysator versehen ist. haften. Die Wirksamkeit 
der Edelmetallkatalysatoren und die Leitfahigkeit der Membran darf weder waihrend 
des Aush3rtungsvorgangs noch im ausgehSrtetem Zustand durch fluchtige Stoffe 
beeintrachtig werden. 

5 Es existieren handelsubliche Klebstoffe, die diese Anforderungen erfiillen. Bei 

Verwendung von Metallbipolarplatten eignen sich bevorzugt Silikone als dichtendes 
Klebemittel. Sie haften gut auf nahezu alien Metallen und auf den gangigen 
perfluorierten Oder nichtfluorierten, evtl. auch mit Katalysator versehenen Mem- 
brantypen. Werden Graphitbipolarplatten oder Composits aus Graphit und Polyme- 

10 ren eingesetzt, so kann entweder Epoxidharz mittlerer Viskositat oder wiederum 
Silikon als Klebedichtung verwendet werden. Im letzteren Fall ist allerdings auf der 
Bipolarplatte eine Haftvermittlungsschicht aus einem dunnen Epoxidharzfilm auf der 
moglichst aufgerauhten OberflSche der Bipolarplatte anzubringen. Dieser Ep- 
oxidharzfilm kann mittels Siebdruck, Spruhverfahren oder Pinseln aufgebracht 

15 werden. Ist ein besonders dtinner Film erwunscht, so kann z. B. das zweikomponen- 
tige Epoxidharzprodukt Korapox 439 (Kommerling GmbH) zuvor mit niederen 
Alkoholen z. B. Ethanol verdunnt werden. 

Fur alle Arten von Bipolarplatten eignen sich zur Verklebung besonders die 
Produkte Elastosil E 41 und E 43 (Wacker Chemie AG). Aufgrund von massiven 

20 Vergiftungserscheinungen an den aktiven Zentren von Katalysator und Membran 

ist das zweikomponentige Epoxidharz Stykast W19 (Grace N.V., Belgien) nicht 
geeignet. Die Viskositat des Klebers liegt zwischen 10.000 mPas und 500.000 
mPas, bevorzugt zwischen 60.000 mPas und 350.000 mPas. Eine leicht thixotrope 
Konsistenz kann von Vorteil sein. 

25 Die Vorteile des erfindungsgemS&en Klebeverfahrens liegen in der Vermeidung 

von Spalten zwischen Dichtung und Gasdiffusionsschichten. Weiterhin bedarf es 
keines groSen AnpreBdrucks, da dieser durch die AdhasionskrSfte der Klebung 
ersetzt wird. Weder Dichtung noch Elektroden mussen mit geringen MaBtoleranzen 
gefertigt, auch der Querschnitt der Gaszufuhrungen kann beliebig gewahlt werden. 

30 Dichtetests und zumindest Funktionstest mit Luft unter Umgebungsdruck sind fur 

die Einzelzellen moglich. Es entsteht nahezu kein zusatzliches Gewicht durch die 
Klebedichtung. Eine kostengiinstige, industrielle Fertigung ist somit moglich. 
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(1) Bipolarplatte 

5 (1a) Seite der Bipolarplatte, die mit der Anode in Beriihrung steht 

(1b) Seite der Bipolarplatte, die mit der Kathode in Beriihrung steht 

(2) Gasdurchfuhrungsbohrungen 

(2a) GasdurchfQhrung fur das Reduktionsmittel Wasserstoff 
(2b) GasdurchfQhrung fur das Oxidationsmittel Sauerstoff oder Luft 
10 (3) Gasverteilungsstruktur z. B. Kanalstruktur 

(3a) Kleberand 

(3b) Gasverteilungsstruktur fOr Sauerstoff 

(4) Gasdiffusionsschicht 

(4a) Gasdiffusionsschicht des Wasserstoffraums 
15 (4b) Gasdiffusionsschicht des Sauerstoffraums 

(5) Oberlappung zwischen Gasdiffusionsschicht und Bipolarplatte 

(6) Wasserstoffraum 

(7) Kleberaupe 

(8) Membran 
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Verbund aus einer Membran-Elektroden-Baugruppe "MEA" (8, 4a, 4b) und 
einer Bipolarplatte (1) einer Brennstoffzelle als Bauelement eines Brennstoff- 
zellenstapels, wobei die MEA eine Polymerelektrolytmembran (8) und auf 
dieser mit Ausnahme des Membranrands im Verbund aufliegend eine Gasdiffu- 
sionsschicht (4a, 4b) umfaftt, an deren der Membran gegenuberliegenden Seite 
die Bipolarplatte (1) anliegt, die unter Bildung eines umlaufenden, ober-, innen- 
und unterseitig durch die Bipolarplatte (1), die Gasdiffusionsschicht (4a, 4b) 
und die Membran (8) begrenzten randseitigen Volumenbereichs Qber den Rand 
der Gasdiffusionsschicht ubersteht, dadurch gekennzeichnet, daft der um- 
laufende Volumenbereich bis zu seinen Begrenzungsflachen spaltfrei und 
gasdicht mit einem verfestigten Klebemittel (7) ausgefullt ist. 

Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daft die Wasserstoffseite der Bipolarplatte (1) mit der Anodenseite 
der MEA (8, 4a, 4b) verklebt ist. 

Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, dad das Klebemittel (7) 0,2 mm bis 1 mm in die Gasdiffusionsschicht 
(4a) eingedrungen ist. 

Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der AnsprQche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, daft das verfestigte Klebemittel (7) ein ausgehartetes 
Silikon oder ein Epoxidharz ist. 

Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, daft die Bipolarplatte (1) und/oder die Membran (8) 
im Bereich des Klebemittels mit einem Haftvermittler vorbehandelt ist. 

Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, daft der mit dem verfestigten Klebemittel (7) verbun- 
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dene Randbereich der Bipolarplatte (1) und die Oberflache von deren Gasver- 
teilungsstruktur (6) in einer Ebene liegen. 

Verbund aus Bipolarplatte und MEA nach einem der Anspruche 1 bis 6, 
dadurch gekennzeichnet, daR im Bereich von Anoden- und/oder Kathodengas- 
durchfiihrungen auch ober-, auGen- und unterseitig durch die Bipolarplatte (1) f 
die Gasdiffusionsschicht (4a, 4b) und die Membran (8) begrenzte Volumen- 
bereiche, die die Gasdurchfuhrungen (2a, 2b) umgeben, spaltfrei und gasdicht 
mit verfestigtem Klebemittel ausgefullt sind. 

Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes aus wenigstens einer 
Bipolarplatte und wenigstens einer Membran-Elektroden-Baugruppe "MEA" 
nach einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daS man zur 
dichten Ausfullung eines umlaufenden, ober-, innen- und unterseitig durch die 
Bipolarplatte (1), eine Gasdiffusionsschicht (4a t 4b) und die Membran (8) 
begrenzten randseitigen Volumenbereichs zunachst auf den Rand der Mem- 
bran oder der Bipolarplatte flie&fahiges Klebemittel in Form einer Dichtraupe 
auftragt, die hoher ist als die Gasdiffusionsschicht und deren Volumen man so 
bemiSt, dafi sie den genannten Volumenbereich vollstandig fullt, und man das 
Klebemittel dann durch Zusammenfugen des Verbunds aus der Membran, der 
Gasdiffusionsschicht und der Bipolarplatte in die Form des Volumenbereichs 
bringt und so ausharten la&t. 

Verfahren nach Anspruch 8 fur eine Reaktion zwischen Wasserstoff und 
Sauerstoff, dadurch gekennzeichnet, dad man die Wasserstoffseite der 
Bipolarplatte bzw. der MEA verklebt, indem man das Klebemittel' auf die 
Wasserstoffseite der Bipolarplatte bzw. der MEA auftragt. 

Verfahren nach Anspruch 8 oder 9, dadurch gekennzeichnet, da& man das 
Klebemittel vor dem Verfestigen 0,2 mm bis 1 mm in die Gasdiffusionsschicht 
eindringen laBt. 


Verfahren nach einem der Anspruche 8 bis 10, dadurch gekennzeichnet, dafc 
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man die Klebung mit einem aushartbaren Silikon oder einem Epoxidharz 
durchfuhrt. 

12. Verfahren nach einem der Anspruche 8 bis 11 1 dadurch gekennzeichnet, daB 
5 man die Bipolarplatte und/oder die Membran im Bereich des Klebemittels mit 

einem Haftvermittler vorbehandelt. 

13. Verfahren nach einem der Anspruche 8 bis 12, dadurch gekennzeichnet, daS 

man zur Positionierung der MEA mit oder ohne Gasdiffusionsschichten auf der 

t 

10 Bipolarplatte ein Vakuumspanntisch verwendet. 

14. Verfahren zur Herstellung eines gasdichten Verbundes nach Anspruch 7, der 
Anoden- und/oder Kathodengasdurchfuhrungen umfaBt, nach einem der 
Anspruche 8 bis 13, dadurch gekennzeichnet, daB man mindestens eine der 

15 Gasdurchfuhrungen (2a, 2b), welche das Gas fuhrt, das nicht in den Gasraum 

des Verbundes eindringen soli, durch Klebung mit dem Klebemtttel analog dem 
randseitigen Volumenbereich abdichtet. 

15. Anwendung des Verbundes aus Bipolarplatte und MEA nach einem der 
20 Anspruche 1 bis 7 in Brennstoffzellenstacks und/oder Stacks aus Elektrolyse- 

zellen, indem mehrere Verbunde aus Bipolarplatte und MEA nach einem der 
Anspruche 1 bis 7 durch Stapelung elektrisch in Serie geschaltet sind. 
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